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Lors du stockage de´finitif du combustible nucle´aire use´, les pastilles de combustible UOX ou
MOX sont sujettes a` une auto-irradiation de par la de´sinte´gration α des radionucle´ides produits
lors du passage en re´acteur. Cette auto-irradiation cause a` la fois un endommagement et une
production d’he´lium (He) dans la structure cristalline de ces pastilles. Ces deux phe´nome`nes vont
induire un gonflement structural et potentiellement menacer l’inte´grite´ me´canique des pastilles
si une accumulation de bulles d’he´lium aux joints de grains se produisait. Dans ce sce´nario, la
fragmentation augmenterait la surface spe´cifique du combustible use´ : la cine´tique de relaˆchement
des radionucle´ides dans l’environnement augmenterait de manie`re significative.
La de´marche adopte´e dans cette the`se consiste a` simuler les effets de la de´croissance α par
une implantation, et a` analyser les de´formations me´caniques qui en re´sultent par Diffraction
des Rayons X (DRX). La technique d’implantation aux ions a de´ja` e´te´ applique´e avec succe`s
pour caracte´riser, puis pour mode´liser le comportement de l’he´lium dans l’UO2 (diffusion [1–
5], solubilite´ [6] et pre´cipitation [4, 7]). Cependant, tre`s peu d’e´tudes existent a` ce jour sur
les de´formations dans des couches implante´es, et elles ont e´te´ principalement mene´es sur des
monocristaux (chapitre 1). Un important travail expe´rimental et analytique a donc e´te´ entrepris
dans cette the`se pour caracte´riser les de´formations engendre´es par l’implantation d’he´lium dans
des polycristaux d’UO2.
Les e´chantillons UO2, de meˆme que les conditions d’implantation se´lectionne´es, sont pre´sen-
te´s dans le chapitre 2. Afin d’e´tudier leurs de´formations, la DRX de laboratoire a ici e´te´ utilise´e
a` l’e´chelle macroscopique. A l’e´chelle microscopique, la microdiffraction (µ-DRX) utilisant le
rayonnement synchrotron a e´te´ choisie pour caracte´riser le tenseur des de´formations avec une
re´solution spatiale de l’ordre du microme`tre, infe´rieure au rayon moyen des grains des polycris-
taux d’UO2. Cette technique permet de caracte´riser les champs de de´formations a` l’inte´rieur des
grains. Ces techniques de diffraction sont e´galement de´taille´es dans le chapitre 2.
Les me´thodes d’analyse des de´formations dans la couche implante´e aux e´chelles micro et
macroscopique sont pre´sente´es dans le chapitre 3. Base´e sur ces mesures, une mode´lisation me´-
canique est propose´e dans le chapitre 4. Finalement, l’influence des conditions d’implantation
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sur les de´formations est discute´e dans le chapitre 5, afin :
– d’estimer si le gonflement de la couche implante´e est en accord avec celui mesure´ sur des
pastilles UO2 dope´es en e´metteurs α (et donc auto-irradie´es),
– de mesurer et d’identifier les parame`tres influents sur les potentielles he´te´roge´ne´ite´s de
de´formation a` proximite´ des joints de grains.
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Chapitre 1




Dans ce chapitre bibliographique, le mate´riau au centre de ce travail, le dioxyde d’ura-
nium (UO2), et son utilisation comme combustible nucle´aire des re´acteurs de puissance sont
tout d’abord pre´sente´s. Ses proprie´te´s me´caniques avant irradiation et son comportement en
conditions de stockage de´finitif (c’est-a`-dire principalement sous auto-irradiation α) sont ensuite
de´crits. Ainsi le gonflement structural dans ces conditions et la stabilite´ aux joints de grains des
pastilles du combustible nucle´aire use´ sont particulie`rement e´voque´s. Ces deux aspects consti-
tuent les deux axes d’e´tude principaux de ce travail. Parmi les techniques permettant de simuler
les effets de l’auto-irradiation dans l’UO2, l’implantation ionique a e´te´ se´lectionne´e. Apre`s avoir
brie`vement rappele´ les bases de l’interaction rayonnement matie`re, les acquis concernant la me-
sure et la mode´lisation des de´formations dans l’UO2 implante´ en ions sont expose´s. Finalement,
la dernie`re partie pre´sente les techniques qui permettraient une caracte´risation de la de´formation
aux joints de grains dans des polycristaux d’UO2 implante´s en ions He.
1.2 Proprie´te´s cristallines et me´caniques du combustible
1.2.1 Description et proprie´te´s du dioxyde d’uranium (UO2)
1.2.1.1 Fabrication des pastilles d’UO2
Dans l’industrie nucle´aire franc¸aise, la me´thode de fabrication de poudre d’UO2 est la conver-
sion par voie se`che d’UF6(g) (Integral Dry Route) par hydrolyse et re´duction. Ces e´tapes sont
pre´sente´es dans les e´quations 1.1 et 1.2.
UF6 + 2 H2O → UO2F2 + 4 HF (1.1)
UO2F2 +H2 → UO2 + 2 HF (1.2)
Les pastilles combustibles d’UO2 stœchiome´triques sont obtenues par frittage a` 1700
◦C durant 24
heures sous atmosphe`re re´ductrice. Une photographie d’une pastille d’UO2 avant irradiation est
pre´sente´e dans la figure 1.1. Au terme de ce frittage, la densite´ d’une pastille atteint 10,4 g/cm3,
soit 95% de la densite´ the´orique de l’UO2 (10,95 g/cm
3) et une taille de grain de l’ordre de
10 µm [8]. Ses dimensions font 8,2 mm de diame`tre et 13 mm de hauteur.
1.2.1.2 Caracte´ristiques cristallines de l’UO2
La structure cristallographique de l’UO2 est de type fluorite, de groupe d’espace Fm3m : les
atomes d’uranium U (de charge +IV) forment un re´seau cubique faces centre´es avec des atomes
d’oxyge`ne O (de charge -II) dans chaque site te´trae´drique du re´seau d’U (cf. figure 1.2a). De
15
Figure 1.1 – Pastilles d’UO2, unite´s e´le´mentaires du combustible d’un REP [9].
manie`re e´quivalente, cette structure se de´crit a` partir du sous re´seau d’oxyge`ne par un re´seau
cubique simple d’atomes O avec des atomes U occupant le centre d’un cube sur deux (cf. fi-
gure 1.2b). Les liaisons atomiques entre les atomes d’U et d’O sont de natures partiellement
covalentes et partiellement ioniques. D’apre`s le crite`re d’ionicite´ base´ sur la diffe´rence entre
l’e´lectrone´gativite´ des deux atomes (χO = 3,5 et χU = 1,5) [10], cette liaison serait plus pre´-
cise´ment a` 63% ionique. Meˆme si de nombreuses e´tudes conside`rent l’UO2 comme un compose´
ionique, certaines proprie´te´s (tempe´rature de fusion, constantes e´lastiques) diffe`rent sensible-
ment de celles mesure´es sur des compose´s purement ioniques tels que NaCl et CaF2 [11, 12].
Pour l’UO2 stœchiome´trique, le parame`tre de maille est de 5,470±0,001 [13] a` tempe´rature
ambiante et sa tempe´rature de fusion de 2847±30◦C [8].
(a) (b)
Figure 1.2 – Structure cristalline Fm3m de l’UO2 de´crite a` partir du sous re´seau d’uranium (figure a) et a`
partir du sous re´seau d’oxyge`ne (figure b).
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1.2.1.3 Caracte´ristiques me´caniques de l’UO2 : e´lasticite´
Cas du monocristal : La structure cristalline de l’UO2 e´tant de syme´trie cubique, le compor-
tement e´lastique est caracte´rise´ par un tenseur d’e´lasticite´ d’ordre 4, qui s’exprime en notation




C11 C12 C12 0 0 0
C12 C11 C12 0 0 0
C12 C12 C11 0 0 0
0 0 0 C44 0 0
0 0 0 0 C44 0




Ces constantes ont e´te´ mesure´es, dans deux e´tudes [14, 15], a` partir de la propagation d’ultrasons
a` tempe´rature ambiante sur des monocristaux d’UO2 de densite´ e´gale a` la densite´ the´orique et
stœchiome´triques (la stœchiome´trie finale a e´te´ de´termine´e par titration coulome´trique). Leurs
valeurs sont donne´es dans le tableau 1.1. Ces deux e´tudes montrent un bon accord. La raison des
Etude C11 C12 C44 A
(GPa) (GPa) (GPa)
Fritz (1976) a` 23◦C [15] 389,3±1,7 118,7±1,7 59,7±0,3 0,44
Wachtman et al. a` 25◦C (1965) [14] 396±1,8 121±1,9 64,1±0,2 0,47
Table 1.1 – Valeurs des constantes d’e´lasticite´ C11, C12 et C44 de´termine´es expe´rimentalement a` tempe´rature
ambiante sur des monocristaux d’UO2 stœchiome´triques et de densite´ e´gale a` la densite´ the´orique. Le facteur
d’anisotropie A est calcule´ pour chaque e´tude.
le´ge`res diffe´rences, toutefois supe´rieures aux incertitudes de mesure, entre les deux e´tudes n’est
pas connue, mais elles pourraient provenir de diffe´rences dans les proce´dures expe´rimentales [15].
Les valeurs obtenues dans ces deux e´tudes semblent autant utilise´es dans la litte´rature l’une que
l’autre [16–18].
Lors de tests me´caniques, l’anisotropie me´canique peut eˆtre mesure´e afin de connaˆıtre l’e´ven-
tuelle de´pendance entre la re´ponse me´canique du monocristal et l’orientation du test par rapport
a` sa structure cristalline. Plus particulie`rement, l’anisotropie me´canique de la structure cristal-
line peut eˆtre e´value´e en calculant le facteur d’anisotropie note´ A (ou index de Zener). Ce facteur
A, qui vaut 1 dans le cas d’un monocristal isotrope, se de´finit par la relation suivante :
A =
2 C44
C11 − C12 (1.4)
17
Dans le cas de l’UO2, le facteur A prend une valeur moyenne de 0,46 (cf. tableau 1.1). Cette
valeur te´moigne d’une forte anisotropie me´canique dans la structure fluorine de l’UO2. La valeur
des de´formations est donc fortement de´pendante de l’orientation cristalline du monocristal par
rapport a` une force exerce´e sur celui-ci.
Cas du polycristal : L’e´lasticite´ a e´galement e´te´ e´tudie´e sur des polycristaux d’UO2 (cas
d’une pastille). Dans le cas d’un polycristal, l’e´lasticite´ devient isotrope si la distribution de
l’orientation des grains est uniforme. Cette condition doit toutefois eˆtre de´montre´e par une
mesure directe sur les e´chantillons e´tudie´s, ce qui a e´te´ fait dans cette the`se, confirmant les
re´sultats des e´tudes [19, 20]. Si cette condition est remplie, l’e´lasticite´ peut eˆtre caracte´rise´e
avec les modules de Young E et de cisaillement G. Ces modules E et G ont e´te´ mesure´s a`
tempe´rature ambiante sur des pastilles polycristallines d’UO2 stœchiome´trique [21–24].
Leurs valeurs de´pendent de nombreux parame`tres comme la tempe´rature [24], la stœchio-
me´trie [21, 25] ou la porosite´ [21, 22, 25]. Si les polycristaux utilise´s dans cette the`se sont
stœchiome´triques et e´tudie´s a` tempe´rature ambiante, leur porosite´ n’est toutefois pas nulle. En
particulier, les valeurs obtenues pour une densite´ de l’UO2 a` 95% et 98% de la densite´ the´o-
rique sont donne´es dans le tableau 1.2. Les valeurs extrapole´es a` 100% sont e´galement donne´es
[21, 22, 24].
Densite´ E G




Table 1.2 – Valeurs des modules de Young E et de cisaillement G dans l’UO2 stœchiome´trique pour diffe´rentes
valeurs de densite´ (95% et 98%), a` tempe´rature ambiante. La valeur a` 100% a e´te´ extrapole´e par la loi de Maxwell
[21].
Sous irradiation, les modules E et G montrent une de´pendance avec le taux de combustion
subi par la pastille [26]. Ce re´sultat implique une probable de´pendance des constantes e´lastiques
C11, C12 et C44 des cristaux en fonction de la fluence d’irradiation, comme propose´ en [16].
Lien entre monocristaux et polycristaux (homoge´ne´isation) : Les valeurs de ces mo-
dules peuvent e´galement eˆtre estime´es (a` 100% de la densite´ the´orique) a` partir des constantes
e´lastiques C11, C12 et C44 mesure´es sur des monocristaux. Pour cela, les proprie´te´s me´caniques
(E,G) du polycristal isotrope sont e´value´es en homoge´ne´isant celles (C11, C12, C44) de ses grains,
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alors conside´re´s comme des monocristaux uniforme´ment oriente´s. Cette homoge´ne´isation est ge´-
ne´ralement faite avec le mode`le auto-cohe´rent de Kro¨ner [27, 28] (dont les de´tails sont donne´s
au paragraphe 2.5.1.2.b). Les estimations calcule´es par ce mode`le a` partir des valeurs du ta-
bleau 1.1 sont reporte´es dans le tableau 1.3. Elles sont en bon accord avec l’extrapolation du




Fritz (1976) [15] 220,0 83,0
Wachtman et al. (1965) [14] 230 87
Table 1.3 – Valeurs des modules de Young EK et de cisaillement GK calcule´es avec le mode`le auto-cohe´rent
de Kro¨ner [27, 28] a` partir des constantes C11, C12 et C44 mesure´es dans les e´tudes [14, 15].
1.2.1.4 Caracte´ristiques me´caniques de l’UO2 : plasticite´
Fragilite´ et ductilite´ de l’UO2 : L’e´tat me´canique de polycristaux d’UO2 a` 97% de la
densite´ the´orique, compose´s de grains d’un diame`tre moyen de 8 µm et de 25 µm a e´te´ e´tudie´
en compression par Evans et Davidge [29]. De 20 a` 1500◦C, ils observent trois domaines de
tempe´ratures (T ) ou` ces polycristaux adoptent des comportements diffe´rents :
– 20 < T < 800◦C ou 20 < T < 1000◦C (respectivement pour des grains de 8 µm et de
25 µm) : un comportement fragile de l’UO2.
– 800 < T < 1200◦C ou 1000 < T < 1300◦C (resp. pour des grains de 8 µm et de 25 µm) :
une transition entre le comportement fragile et le comportement ductile de l’UO2.
– 1200 < T < 1500◦C ou 1300 < T < 1500◦C (resp. pour des grains de 8 µm et de 25 µm) :
un comportement ductile de l’UO2, avec une limite d’e´lasticite´ de 100-200 MPa [30].
A tempe´rature ambiante, le polycristal d’UO2 est donc fragile. La contrainte de fracture se situe
a` environ 150±40 MPa [29] pour des polycristaux d’UO2 stœchiome´trique compose´s de grains
d’un diame`tre moyen de 8 a` 25 µm.
Les pores et les joints de grains jouent un roˆle pre´ponde´rant sur l’amorce de la fracture a`
basse tempe´rature [29]. Cette contrainte de fracture est donc probablement supe´rieure pour un
monocristal.
Glissements dans l’UO2 : L’e´tude des glissements dans l’UO2 lors de tests en compression
a pu eˆtre faite a` partir de 700◦C jusqu’a` 1900◦C sur des monocristaux. Ces glissements se font
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sur les plans {1 0 0}, plus difficilement sur les plans {1 1 0} et a` plus hautes tempe´ratures sur
les plans {1 1 1} [31]. La direction des glissements est selon la direction <1 1 0> et le vecteur
de Burgers des dislocations coins associe´es est a/2<1 1 0> (ou` a est le parame`tre de maille
de l’UO2) [32, 33]. La dislocation coin associe´e au glissement majoritaire {1 0 0}<1 1 0> est
pre´sente´e sur la figure 1.3. En particulier, il est remarquable que la dislocation introduit non
pas un mais deux demi-plans atomiques afin de conserver la charge au cœur de la dislocation
(chacun des demi-plans se terminant soit par un atome d’oxyge`ne soit par un atome d’uranium)
[33].
Figure 1.3 – Cœur d’une dislocation coin de type {100}<110> dans l’UO2 [10].
1.2.2 Endommagement cristallin de l’UO2 sous irradiation
Sous auto-irradiation ou implantation ionique (mais aussi sous irradiation en re´acteur, meˆme
si ce cas n’est pas aborde´ dans ce document), la structure cristalline est sujette a` un endomma-
gement. Il convient donc d’introduire cet endommagement et la me´thode pour en de´terminer la
valeur dans ces diffe´rents cas.
1.2.2.1 Freinage d’un ion dans la matie`re et cre´ation de de´fauts cristallins
1.2.2.1.a Transfert de l’e´nergie cine´tique de l’ion a` la matie`re
Cas ge´ne´ral : Lorsqu’un ion pe´ne`tre la matie`re avec une e´nergie cine´tique E0, il va perdre
progressivement son e´nergie en interagissant avec le milieu. La perte d’e´nergie de l’ion incident
lors de son parcours dans le mate´riau est de´crite par son pouvoir d’arreˆt −dE/dl, ou` l est la
distance parcourue par le projectile. Diffe´rents types d’interactions ion-matie`re peuvent avoir
lieu [34] et sont regroupe´es sous la forme de deux contributions :
– La perte d’e´nergie e´lectronique, qui comprend les interactions entre l’ion incident et les
e´lectrons pre´sents dans le milieu traverse´ (excitations e´lectroniques, ionisations le long de
la trajectoire de l’ion, e´mission libre-libre (Bremsstrahlung)).
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– La perte d’e´nergie nucle´aire, qui re´sulte des interactions e´lastiques entre noyaux.
Le logiciel TRIM [35] permet de calculer les valeurs de ces deux contributions en fonction de
l’e´nergie cine´tique de l’ion, qui varie au cours de son freinage dans la matie`re. Un ion e´nerge´tique
va perdre son e´nergie principalement sous la forme d’interactions e´lectroniques en de´but de
parcours et sous la forme d’interactions nucle´aires lorsque sa vitesse devient relativement faible.
Quelques exemples : La de´sinte´gration α d’un noyau de 238Pu produit un noyau d’4He et
un noyau de recul de 234U (cas de l’e´tude d’une pastille dope´e en 238Pu, voir partie 1.2.3.3). Les
pertes d’e´nergie e´lectronique et nucle´aire de ces noyaux d’he´lium et d’uranium dans de l’UO2
sont pre´sente´es sur les figures 1.4a et 1.4b (densite´ e´gale a` 98% de la densite´ the´orique). Leur
e´nergie d’e´mission lors de la de´sinte´gration sont de 5,5 MeV et de 90 keV respectivement. Dans
le cas de noyaux lourds de relativement faible e´nergie, tels que l’234U de´crit ici, la perte d’e´nergie
est majoritairement nucle´aire.
(a) 42He a` 5,5 MeV (b)
234
92 U a` 90 keV
Figure 1.4 – Pouvoirs d’arreˆt e´lectronique et nucle´aire calcule´s par SRIM [35] d’un atome 42He a` 5,5 MeV
(Figure a) et d’un atome 23492 U a` 90 keV (Figure b) dans l’UO2 a` 10,74 g/cm
3.
1.2.2.1.b Cascade et cre´ation de de´fauts
Lors d’une collision e´lastique, si l’e´nergie transmise a` un atome cible est supe´rieure a` son
e´nergie seuil de de´placement Ed, alors il est e´jecte´ de son site d’e´quilibre. Les atomes ainsi mis
en mouvement sont alors susceptibles de de´placer d’autres atomes, tant que l’e´nergie transmise
lors des chocs successifs est supe´rieure a` l’e´nergie seuil de de´placement. Ce phe´nome`ne est appele´
“cascade de de´placements”, et est illustre´ dans la figure 1.5. Lors d’une cascade, une approxi-
mation admise consiste a` conside´rer que les atomes de´place´s vont laisser une lacune sur leur
site d’origine, et se positionner en site interstitiel dans le re´seau cristallin. Chaque de´placement
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Figure 1.5 – Illustration d’une cascade induite par une collision e´lastique d’un projectile sur les atomes de la
matie`re [8].
conduit ainsi a` la cre´ation d’une paire de de´fauts lacune-interstitiel, appele´e “paire de Fren-
kel”. Selon cette approximation, tous les de´placements conduisent a` la formation d’une paire de
de´fauts ponctuels stables (pas de recombinaison ni d’agre´gation de ces de´fauts).
1.2.2.2 Calculs de l’endommagement dans l’UO2 implante´ et auto-irradie´
L’implantation ionique consiste a` envoyer des ions dans un mate´riau place´ sous vide graˆce
a` un acce´le´rateur qui envoie sur la cible un flux de particules charge´es normal a` la cible (cf.
section 1.3.1). En premie`re approximation, la distribution n de la concentration d’ions implante´s
selon la profondeur z est conside´re´e gaussienne. Elle est centre´e autour d’une position moyenne











ou` la surface de l’e´chantillon se trouve en z = 0 et ou` ΦS est la fluence d’implantation (ge´ne´ra-
lement exprime´e en at/cm2).
La distribution n(z) d’he´lium implante´ dans de l’UO2 peut e´galement eˆtre calcule´e avec le
logiciel SRIM, qui prend en compte le straggling et le dommage cre´e´ en fonction de la profondeur.
Les hypothe`ses de ce calcul supposent que tous les de´placements induits par collisions e´lastiques
conduisent a` la cre´ation d’une paire de Frenkel (cf. section 1.2.2.1.b). Le profil d’endommagement
calcule´ le long du parcours de l’ion par SRIM est note´ fFrenkel(z).
Pour une implantation, le profil de de´fauts en profondeur peut eˆtre simule´ a` partir de la dis-
tribution de paires de Frenkel fFrenkel(z) calcule´es par SRIM en connaissant la fluence ΦS des
ions implante´s et la densite´ du mate´riau Nat (en atomes par unite´ de volume) (cf. e´quation 1.6).
Ce profil d’endommagement fdpa(z), qui ne´glige une e´ventuelle contribution du ralentissement
e´lectronique des ions au dommage, est exprime´e en de´placements par atomes par unite´ de profon-
deur (dpa/A˚ par exemple). En effet, les de´fauts cre´e´s par collisions nucle´aires sont ici assimile´s






Auto-irradiation : Dans le cas de l’auto-irradiation α d’une pastille d’UO2 dope´e en
238Pu
(et re´pute´e homoge`ne en composition), les ions He sont e´mis uniforme´ment dans le mate´riau dans
toutes les directions [37]. La distribution des de´fauts fFrenkel,234U et fFrenkel,4He dans la pastille
auto-irradie´e peut se calculer e´galement avec le logiciel SRIM, sur la totalite´ du parcours des
ions de 234U (90 keV) et 4He (5,5 MeV). L’endommagement Dpastille, uniforme dans la pastille,






fFrenkel,234U (z) + fFrenkel,4He(z) dz, (1.7)
ou` ΦV (at/cm
3) est le taux de fission, qui peut eˆtre obtenue dans le cas de pastilles dope´es
en 238Pu a` partir de la concentration et de la pe´riode de de´sinte´gration du 238Pu [37] (cf.
tableau 1.4). Cette inte´gration donne dans ce cas un nombre de de´placements, cre´e´s par une





Comparaison : Les ions he´lium implante´s ou les produits de fissions produits par auto-
irradiation en 238Pu induisent un gonflement des pastilles, attribue´e aux endommagements qu’ils
cre´ent dans la structure cristalline du mate´riau, plutoˆt qu’au changement de volume qu’ils pro-
voquent dans cette structure par leur pre´sence [16, 37, 38]. Il semble donc que les de´placements
par atome (dpa) soient une grandeur pertinente pour comparer les gonflements induits par im-
plantation en he´lium et par auto-irradiation, dans la mesure ou` ils permettent de quantifier a` la
fois le dommage induit par une implantation aux ions et l’endommagement dans un mate´riau
irradie´ (par auto-irradiation et meˆme en-pile). Il faut cependant garder a` l’esprit que le calcul
des dpa :
– ne prend pas en compte la recombinaison des de´fauts entre eux alors que le taux de
recombinaison pourrait s’ave´rer tre`s diffe´rent selon les cas (cf. [39]).
– conside`re tous les de´fauts cre´e´s comme e´tant des de´fauts ponctuels (paires de Frenkel).
– ne conside`re que l’endommagement induit par le ralentissement nucle´aire des particules
charge´es.
1.2.3 Pre´sentation du stockage de´finitif du combustible use´
1.2.3.1 Aval du stockage
Le parc industriel nucle´aire franc¸ais est compose´ de re´acteurs nucle´aires a` eau pressurise´e
(REP). Le combustible REP est compose´ de pastilles d’UO2 (combustible UOX, enrichi en
235U a` 5%) ou de (U,Pu)O2 (combustible MOX, enrichi en plutonium (essentiellement
239Pu) a`
hauteur d’environ 5 a` 10%, la valeur maximale autorise´e e´tant de 12% [8, 40]). Apre`s passage
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en re´acteur, le combustible use´ est d’abord entrepose´ plusieurs anne´es dans des piscines afin de
subir un premier refroidissement et d’attendre la de´sinte´gration des radionucle´ides, produites
par la fission de 235U (et 238Pu dans le cas du MOX), avec les plus courtes pe´riodes radioactives.
Apre`s cet entreposage, deux options sont alors envisage´es pour ge´rer le combustible use´ :
– soit il est retraite´ dans une usine de retraitement telle que la Hague en France.
– soit il est directement conside´re´ comme de´chet radioactif (pastilles, gaines et assemblage
compris). Il est alors stocke´ de manie`re de´finitive en site ge´ologique profond, a` une tem-
pe´rature maximale attendue de 100 a` 150◦C pour l’UOX et de 200 a` 250◦C pour le MOX
apre`s une cinquantaine d’anne´es d’entreposage [41].
Les e´tudes mene´es dans cette the`se s’inscrivent dans le cadre de cette 2e`me option.
1.2.3.2 De´sinte´gration des radionucle´ides et endommagement du combustible use´
De´sinte´gration des radionucle´ides : Au cours du stockage, les radionucle´ides produites
en re´acteur se de´sinte`grent dans le combustible use´ (UOX et MOX) essentiellement par e´mission
de particules α, β ou γ. Les de´sinte´grations β sont pre´ponde´rantes jusqu’a` environ 100 - 200
ans. Ensuite, les de´sinte´grations α deviennent majoritaires [41].
De´sinte´grations α : Comme le montre la figure 1.6, l’activite´ α est principalement due aux
noyaux 242Cm, 244Cm, 238Pu et 241Am. Ces de´sinte´grations produisent chacune un noyau de
recul et une particule α (42He). Leurs e´nergies varient sensiblement selon ces quatre diffe´rents
atomes pe`res (cf. tableau 1.4). Leurs valeurs moyennes sont de 5,7 MeV et de 100 keV pour la
particule α et le noyau de recul respectivement.
m
n Actinide → 42He (∼ 5, 7 MeV) + m−4n−2 Recul (∼ 100 keV) (1.9)
Noyau pe`re T1/2 Eα Noyau de recul Erecul
(keV) (keV)
242












95 Am 458 ans 5500
237
93 Np 137
Table 1.4 – Caracte´ristiques des de´sinte´grations α des principaux radionucle´ides mis-en-jeu dans le stockage a`
long terme. Le temps de demi-vie (T1/2), l’e´nergie de la particule α (Eα), le noyau de recul ainsi que son e´nergie
(Erecul) sont renseigne´s pour chacun [42].
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Figure 1.6 – Activite´s massiques α des radioe´le´ments dominants calcule´es en fonction du temps de stockage,
pour un combustible UOX pre´alablement irradie´ a` 47,5 GWj/tU. Les activite´s massiques sont donne´es en Tera
Becquerel par tonne de Me´taux lourds initiaux (Uranium pour l’UOX) [43].
Les particules α et les atomes de recul associe´s causent un fort endommagement de la matrice
cristalline du combustible use´. Par exemple, la de´sinte´gration d’un 238Pu va produire ∼1500 de´-
placements atomiques (cf. section 1.2.2.2).
De´sinte´grations β et γ : Dans le combustible use´, les principaux e´metteurs β et γ sont
106Ru, 106Rh, 125Sb, 134Cs, 137Cs, 144Ce et 154Eu [39]. Concernant :
– la de´sinte´gration β : l’e´nergie des atomes de recul est de l’ordre du keV. Celle des particules
β ne de´passe pas 3,6 MeV [39].
– la de´sinte´gration γ : l’e´nergie des atomes de recul est de l’ordre de l’eV et est infe´rieure aux
seuils des e´nergies de de´placement des atomes d’oxyge`ne et d’uranium dans l’UO2 (resp.
20 et 40 eV [44, 45]). L’e´nergie des photons ne de´passe pas 1,6 MeV [39].
De part leurs faibles e´nergies, les atomes de reculs implique´s dans ces de´sinte´grations produisent
un nombre ne´gligeable de de´placements atomiques par rapport a` la de´sinte´gration α, qui est en
outre la de´sinte´gration majoritaire sur la quasi-totalite´ du temps de stockage (sauf les 100-200
premie`res anne´es). De meˆme, les de´placements atomiques induits par les particules β peuvent eˆtre
ne´glige´s de par leur faible masse par rapport aux particules α. L’endommagement cristallin de
l’UO2 en conditions de stockage est donc quasiment inte´gralement cause´ par les de´sinte´grations
α.
25
Endommagement du combustible use´ : La quantite´ de dommages inte´gre´e au cours du
temps lors du stockage est pre´sente´e sur la figure 1.7 pour les de´sinte´grations α. Un combustible
UOX irradie´ a` 60 GWj/t subit environ 0,1 dpa au bout de 10 ans, 1 dpa au bout de 1 000 ans,
et jusqu’a` environ 10 dpa au bout de 100 000 ans. Pour un combustible MOX a` meˆme taux
d’irradiation, le nombre de dpa suit la meˆme e´volution avec des valeurs 10 fois plus e´leve´es [41].
Figure 1.7 – Calcul de la quantite´ de dommages integre´e tout au long du stockage pour un combustible
UOX irradie´ a` 60 GWj/t et un combustible MOX irradie´ a` 47,5 GWj/t. Ce calcul a e´te´ fait en conside´rant
1500 de´placements par de´sinte´gration α [41].
La quantite´ d’he´lium produite par ces de´croissances α croˆıt de fac¸on non line´aire en fonction
du temps (cf. figure 1.8). Des concentrations importantes de l’ordre de 0,44%.at et 2,08%.at
respectivement dans l’UOX et le MOX irradie´s a` 47,5 GWj/t sont attendues apre`s 100 000 ans
de stockage [41]. L’accumulation de l’he´lium aux joints de grains pourrait alte´rer leur cohe´sion,
conduisant potentiellement a` la fragmentation de la pastille. Ce phe´nome`ne a e´te´ observe´ sur des
pastilles de PuO2 enrichies en
238Pu, tre`s radioactives, ayant subi 40 ans d’auto-irradiation α par
les noyaux de 238Pu [46] (cf. figure 1.9). Notons que cette e´tude ne rapporte ni les conditions de
fabrication de ces pastilles, ni des caracte´risations interme´diaires au cours de ce vieillissement.
A ce jour, aucune conclusion ne peut eˆtre faite pour le combustible use´, moins actif que le
PuO2. Toutefois, une de´cohe´sion aurait une influence directe sur le relaˆchement des radionu-
cle´ides dans l’environnement au cours du stockage de´finitif. En effet, une augmentation de la
surface spe´cifique du combustible acce´le`rerait leur relaˆchement (cf. annexe B).
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Figure 1.8 – Quantite´ d’He cumule´e produite dans les combustibles UOX et MOX (irradie´s a` 47,5 GWj/t)
calcule´e en fonction du temps de stockage [41].
Figure 1.9 – De´sinte´gration d’une pastille de PuO2 apre`s 40 ans de stockage sous atmosphe`re inerte (N2),
observe´e par microscopie e´lectronique a` balayage (MEB) [46].
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1.2.3.3 Vieillissement de pastilles d’UO2 dope´es en e´metteurs α
Si l’endommagement et la cre´ation d’he´lium jouent un roˆle pre´ponde´rant sur la tenue de
la microstructure, ils induisent e´galement une de´formation du combustible use´. De manie`re
ge´ne´rale, il est admis que la de´formation est principalement due a` l’endommagement (cf. sec-
tion 1.2.2.2). C’est pourquoi la plupart des e´tudes affichent l’e´volution de la de´formation par
rapport au nombre de de´placements par atome [16, 37, 38, 47].
Les dure´es mises en jeu dans cette proble´matique (10 000 - 100 000 ans) ne permettent pas
d’e´tudier les de´formations du combustible use´. Afin de palier a` ce proble`me, l’e´tude des de´for-
mations peut eˆtre faite sur des pastilles auto-irradie´es a` des endommagements potentiellement
repre´sentatifs des conditions de stockage. En effet, le dopage des pastilles d’UO2 avec un radioi-
sotope se de´sinte´grant par e´mission α (en 238Pu [37] ou en 241Am [47]) permet de produire un
endommagement acce´le´re´ dans la structure cristalline.
Ce dopage est effectue´ de manie`re homoge`ne dans la totalite´ de la pastille lors de sa concep-
tion. Le 238Pu et l’241Am se placent en substitution d’un atome d’uranium. La structure cristal-
line Fm3m est ainsi conserve´e [37, 47].
L’e´volution de la de´formation induite par l’auto-irradiation peut eˆtre suivie en fonction de
l’endommagement (cf. section 1.2.2.2), qui augmente au cours du temps. Pour cela, des mesures
sont faites a` diffe´rents intervalles de temps (de l’ordre du mois) sur quelques anne´es. Dans ces
e´tudes, ces mesures ont consiste´ a` mesurer une dilatation isotrope a` l’e´chelle macroscopique :
– soit en suivant l’e´volution du diame`tre moyen de la pastille par un dispositif de me´trologie
laser [47],
– soit en suivant l’e´volution du parame`tre de maille par diffraction des rayons X (DRX) [37].
Dans le premier cas, la dilatation globale de la pastille est mesure´e. Elle est induite d’une part
par la dilatation du parame`tre de maille et d’autre part par celle des pores charge´s en he´lium.
Dans le cas d’une caracte´risation par DRX, seule la de´formation de la structure cristalline est
mesure´e. Les re´sultats obtenus dans ces diffe´rentes e´tudes sont regroupe´s dans la figure 1.10.
Ces mesures de dilatation ∆V/V ont e´te´ faites jusqu’a` 1 dpa, ce qui correspond a` ∼10 et
1000 ans de stockage du combustible MOX et UOX respectivement (cf. figure 1.7). La dilatation
isotrope augmente avec la cre´ation de dommages dans cet intervalle. A 1 dpa, elle atteint de
l’ordre de 1%. Toutefois, une dispersion assez large est observe´e sur les re´sultats. Elle est tre`s
probablement due a` la diffe´rence de me´thode de mesure. Par exemple, la dilatation globale de
la pastille [47] est d’autant plus proche de la dilatation unique du parame`tre de maille seul
[37], lorsque que les porosite´s sont ouvertes. En effet, ces porosite´s ouvertes permettent a` une
grande partie de l’he´lium contenue dans les pores de s’e´chapper, diminuant leur contribution a`
la dilatation. Ces re´sultats semblent donc cohe´rents et montrent qu’une attention particulie`re
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Figure 1.10 – Evolution du gonflement isotrope en fonction de l’endommagement dans des pastilles fritte´es
auto-irradie´es : mesure´ par DRX sur une pastille dense a` 94% de la densite´ the´orique dope´e en 238Pu [37], mesure´
par me´trologie laser sur une pastille dense a` 94% de la densite´ the´orique dope´e en 241Am et sur une pastille avec
un re´seau de porosite´s ouvertes interconnecte´es, dope´e en 241Am [47].
doit eˆtre porte´e a` la fois sur la me´thode utilise´e et sur la microstructure de l’e´chantillon.
1.2.4 Conclusions
Lors du stockage de´finitif, le combustible use´ est le sie`ge d’une cre´ation d’he´lium et d’un
endommagement de sa structure cristalline a` des tempe´ratures de l’ordre de 150-250◦C ou infe´-
rieures. Ces deux phe´nome`nes vont endommager le cristal et potentiellement fragiliser la cohe´sion
des grains. Or, une telle fragmentation des pastilles augmenterait le relaˆchement des radionu-
cle´ides dans l’environnement. A ce jour, aucune conclusion ne peut eˆtre faite quant a` cette
proble´matique.
L’e´tude du vieillissement de pastilles UO2 dope´es en e´metteurs α pre´sente des avantages pour
analyser les de´formations du combustible use´ en fonction de l’endommagement, a` des valeurs
repre´sentatives des conditions de stockage. Elle montre notamment une dilatation de la pastille
jusqu’a` 10 et 1000 ans de stockage pour le combustible use´ MOX et UOX respectivement. Ce-
pendant, elle pre´sente e´galement des de´savantages. Premie`rement, cette me´thode implique une
e´tude de longue dure´e de l’ordre de l’anne´e afin de travailler sur une e´chelle d’endommagement
et de cre´ation d’he´lium satisfaisante. Ensuite, la radiotoxicite´ de ces e´chantillons complique leur
transport et leurs caracte´risations. En particulier, un grand nombre d’instruments permettant
par exemple de caracte´riser les de´formations et les concentrations d’he´lium a` l’e´chelle microsco-
pique ne sont pas accessibles a` des e´chantillons radioactifs.
Ceci justifie le recours aux me´thodes d’implantation ionique pour aborder ce proble`me.
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1.3 Etude des de´formations de l’UO2 implante´ en ions He
L’implantation en he´lium de l’UO2 permet de contourner les proble`mes de radiotoxicite´ et
des dure´es mises en jeu dans la me´thode d’auto-irradiation. Cette solution a e´te´ adopte´e et
a de´ja` montre´ son efficacite´ et son ade´quation avec la proble´matique du stockage de´finitif du
combustible use´ [4, 5, 16, 38, 48].
1.3.1 Introduction a` l’implantation d’ions dans des e´chantillons
Implantation : L’implantation consiste a` acce´le´rer des ions a` une e´nergie et a` un flux fixe´s
par l’ope´rateur. Ces ions sont focalise´s et dirige´s perpendiculairement sur un l’e´chantillon. En
faisant varier le temps d’exposition, l’ope´rateur peut choisir le nombre d’atomes implante´s par
unite´ de surface dans cet e´chantillon : la fluence (usuellement exprime´e en at/cm2). Cette fluence
doit eˆtre homoge`ne sur la totalite´ de la surface de l’e´chantillon. Dans le cas d’un monocristal,
ou d’un grain dans un polycristal, la surface implante´e peut eˆtre repe´re´e par les coordonne´es
{h k l} de sa normale dans le repe`re re´ciproque, de´fini dans la section 2.3.1.3.
Description de l’e´chantillon implante´ : Au premier ordre, la ge´ome´trie de l’e´chantillon
est compose´e d’une couche implante´e sur un substrat non atteint par l’implantation, comme
illustre´ dans la figure 1.11. Les e´chantillons e´tant massifs, cette couche est endommage´e et le
substrat ne l’est pas. Une pre´sentation plus pre´cise de l’effet de l’implantation sur les e´chantillons
e´tudie´s dans cette the`se est donne´e dans la partie 2.2.1.
Les de´formations de la structure cristalline dans la couche implante´e peuvent eˆtre exprime´es
par une tenseur gradient de de´placement G, qui se de´compose en tenseur de rotation R et de
de´formation ε :




























Plus de pre´cisions sont donne´es dans l’annexe A.
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Figure 1.11 – Repre´sentation de la section d’un polycristal d’UO2 implante´ en ions. La base de l’e´chantillon
(~x,~y,~z) y est e´galement repre´sente´e. La direction de ~z est normale a` la surface implante´e.
1.3.2 Mesure des de´formations dans la couche implante´e
1.3.2.1 Pre´sentation de la me´thode expe´rimentale
Deux e´tudes sur les de´formations de monocristaux d’UO2 implante´s en ions He ont de´ja` e´te´
re´alise´es [16, 38]. La technique utilise´e dans ces e´tudes est la diffraction de rayons X monochro-
matiques de laboratoire. L’avantage de cette technique est de pouvoir disposer d’une jauge de
de´formation, donne´e par exemple par l’e´tat suppose´ non de´forme´ du substrat [16].
Cette me´thode ne´cessite d’avoir une couche implante´e assez fine pour que le substrat soit
atteint par le faisceau incident. En effet, la pe´ne´tration des rayons X pour l’UO2 est de l’ordre de
2-3 µm compte tenu de la longueur d’onde utilise´e (1,5405 A˚) (cf. section 2.4.1.2). En outre, cette
condition permet d’avoir un gradient de de´formation dans la profondeur de la couche implante´e
relativement simple par rapport a` des implantations plus profondes (comme c’est le cas dans
l’e´tude [38]) (cf. section 2.2.2).
1.3.2.2 Mode´lisation des de´formations dans la couche implante´e
Une mode´lisation des de´formations [16] a e´te´ propose´e pour des monocristaux {1 0 0} im-
plante´s en ions He jusqu’a` une profondeur d’environ 0,1 µm. Des mesures, par cartographie de
l’espace re´ciproque autour du pic de diffraction {4 0 0}, montrent que les composantes du ten-














Cette forme du tenseur est particulie`re a` l’orientation {1 0 0} des monocristaux.
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De plus, ces e´tudes ne montrent pas de baisse drastique de l’intensite´ inte´grale diffractante
des raies de Bragg mesure´es par DRX [16, 38]. Dans le cas contraire, cela traduirait la pre´sence de
microde´formations associe´es a` la pre´sence de de´fauts cristallins (cf. annexe E). Cette observation
sugge`re donc plutoˆt un mode e´lastique des de´formations.
Afin de de´crire les de´formations de la couche implante´e, le mode`le commune´ment employe´
est celui d’une couche mince de´forme´e e´lastiquement sur un substrat [49–52] : l’implantation
























Ce mode`le propose que les composantes de εiso paralle`les a` la surface, εiso1 et ε
iso
2 , sont annule´es
par une contrainte σ due au substrat. Cette contrainte induit donc une augmentation de εexp3
par rapport a` εiso3 , par un effet de Poisson. Ce mode`le peut eˆtre de´crit par l’e´quation suivante,
dans l’unique cas d’un monocristal {1 0 0} :
σ = C0 : ( ε − εiso ) (1.14)
ou` la matrice d’e´lasticite´ C0 est de´finie dans la section 1.2.1.3, et ou` le tenseur ε est de´fini dans
l’e´quation 1.12. A partir de cette mode´lisation, des contraintes en compression dans le plan
paralle`le a` la surface implante´e ont e´te´ calcule´es. Leurs valeurs sont de l’ordre du GPa [16].
D’autres travaux [38], mene´s sur des monocristaux {1 1 1}, proposent d’associer directement
les de´formations mesure´es a` un gonflement isotrope, en ne´gligeant les contraintes exerce´es par
le substrat. Le calcul pre´ce´dent montrant des contraintes en compression de l’ordre du GPa, la
mode´lisation de [38] ne sera donc pas utilise´e ici.
1.3.2.3 Evolution des de´formations en fonction de l’endommagement
La valeur de ε3, mesure´e par DRX en mode Bragg-Brentano (ou mode θ/2θ, cf. section 2.4.1),
augmente avec la fluence d’implantation [16, 38]. Cette augmentation se de´compose en trois
e´tapes :
– une augmentation line´aire, attribue´e au nombre croissant de de´fauts ponctuels produits
par l’implantation [38].
– une saturation, attribue´e a` la recombinaison des de´fauts qui atteint un taux comparable
a` leur taux de cre´ation [38].
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– une relaxation, attribue´e au re´arrangement des de´fauts a` partir d’un endommagement
assez fort (∼2 dpa) [16].
Ces e´tapes sont observe´es dans la figure 1.13 pour le monocristal {1 0 0} d’UO2 implante´ en He
a` 20 keV [16]. Les deux premie`res e´tapes sont e´galement observe´es sur un monocristal {1 1 1}
d’UO2 irradie´ en particules α par une source
238PuO2 externe [38], a` de plus faibles niveaux
d’endommagements (cf. figure 1.12).
Figure 1.12 – Evolution de la composante ε3 en fonction de l’endommagement pour un polycristal et un
monocristal {1 1 1} d’UO2 irradie´s en particules α par une source
238PuO2 externe [38, 53].
1.3.2.4 Effet de l’anisotropie de l’UO2 sur les de´formations
Lorsque des orientations de monocristaux, autres que {1 0 0}, sont conside´re´es, la forte
anisotropie de l’UO2 (cf. section 1.2.1.3) va tre`s probablement changer les e´quations 1.12 et
1.14.
Cette conside´ration est proble´matique si la mode´lisation du comportement me´canique d’un
polycristal implante´ est envisage´e. Les grains d’orientation diffe´rentes sont susceptibles de re´agir
diffe´remment a` l’implantation. Cette hypothe`se est encourage´e par l’analogie qui peut eˆtre faite
avec des aciers nitrure´s [51, 54]. Dans ces e´tudes, une forte de´pendance des de´formations est
observe´e entre des grains d’orientations diffe´rentes. Cette de´pendance est explique´e par l’aniso-
tropie du mate´riau. Cependant la comparaison ne peut aller plus loin. En effet, de la plasticite´
est e´galement induite par les fortes intensite´s de de´formations (jusqu’a` 20%) provoque´es par les
nitrurations, qui sont bien supe´rieures aux valeurs des de´formations e´tudie´es dans cette the`se.
La difficulte´ lie´e a` la compre´hension des de´formations dans un polycristal implante´ est illus-
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Figure 1.13 – Evolution de la composante ε3 en fonction de l’endommagement pour un monocristal {1 0 0}
d’UO2 implante´ en He a` 20 keV [16].
tre´e dans l’e´tude [53]. Si l’e´volution de ε3 en fonction de l’endommagement est semblable, sa
valeur est diffe´rente par rapport au monocristal {1 1 1} (cf. figure 1.12). Cependant, l’interpre´-
tation est difficile de par le manque d’information sur le ou les pics de diffraction analyse´(s) dans
cette e´tude.
1.3.3 Comportement de l’he´lium implante´ dans l’UO2
1.3.3.1 Solubilite´ de l’he´lium dans l’UO2
A tempe´rature ambiante, l’He est soluble dans l’UO2 [55–57]. Les calculs the´oriques sugge`rent
que l’incorporation se ferait pre´fe´rentiellement en site octae´drique [58]. En outre, des e´tudes
expe´rimentales par analyse de re´actions nucle´aires en mode canalise´ (NRA/C) montrent qu’une
majorite´ de l’He se place en site octae´drique pour des fluences d’implantation assez faibles [6].
A des tempe´ratures supe´rieures a` 600◦C, l’He pre´cipite sous forme de bulles fortement pres-
surise´es [7, 59, 60].
1.3.3.2 Diffusion de l’he´lium dans l’UO2
Des e´tudes mene´es par Micro Nuclear Reaction Analysis (µ-NRA) ont porte´ sur le relaˆche-
ment de l’3He implante´ dans des polycristaux d’UO2 ayant des grains d’un diame`tre moyen de
18 µm [3–5, 61]. Ils observent a` partir de 750◦C des zones appauvries en 3He a` proximite´ des
joints de grains (jusqu’a` 5µm), comme illustre´ dans la figure 1.14. Autrement dit, a` proximite´
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des joints de grains, les atomes 3He migrent vers la surface et relaˆchent plus rapidement. Au
centre des grains, ils restent pie´ge´s et ne relaˆchent pas.
(a) Image SEM
(b) Cartographie µ-NRA
Figure 1.14 – Relaˆchement acce´le´re´ de l’he´lium a` proximite´ des joints de grains, sur un polycristal implante´
en 32He
+ a` 500 keV a` 5·1015 at/cm2, puis recuit a` 800◦C durant 4 heures [3, 5]. Ce relaˆchement acce´le´re´ est visible
par comparaison entre une image obtenue par microscopie e´lectronique (SEM) (figure a) et une cartographie de
la concentration d’he´lium faite par µ-NRA (figure b) sur la meˆme zone de ce polycristal d’UO2.
Dans ce cas, la diffusion de l’3He dans un grain peut alors eˆtre repre´sente´e de la manie`re
suivante : une zone de diffusion lente au cœur du grain et une zone de diffusion rapide a` proxi-
mite´ des joints de grains (cf. figure 1.15). Ce phe´nome`ne est attribue´ par Martin et al. a` la
recombinaison des de´fauts supe´rieure a` proximite´ des joints de grains. Ceux-ci serviraient en fait
de puits de de´fauts [3–5, 61]. L’une des hypothe`ses propose´es par ces auteurs, pouvant poten-
tiellement expliquer ces recombinaisons, serait la pre´sence d’une he´te´roge´ne´ite´ des de´formations
a` proximite´ de ces joints.
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Figure 1.15 – Repre´sentation de la variation spatiale du coefficient de diffusion de l’he´lium en fonction de
l’e´loignement r par rapport au centre du grain, a` partir de 800◦C, pour un polycristal d’UO2 implante´ en
3He
[3, 4, 61].
En outre, la diffusion acce´le´re´e a` proximite´ des joints de grains n’a cependant pas e´te´ observe´e
sur des polycristaux d’UO2 implante´s dans les meˆmes conditions, mais avec des grains d’un
diame`tre moyen de 180 µm [62]. Cette constation sugge`re que la taille des zones de de´ple´tions
en He de´pend de la taille des grains.
1.3.4 Conclusions
Les de´formations dans la couche implante´e en He dans des monocristaux d’UO2 ont e´te´ ca-
racte´rise´es par DRX de laboratoire a` l’e´chelle macroscopique. Seule la composante ε3 du tenseur
de de´formation a e´te´ observe´e, i.e. une expansion de la structure selon la normale a` la surface
implante´e de l’e´chantillon. La valeur de cette composante augmente avec l’endommagement dans
un mode me´canique e´lastique. A partir d’une valeur limite, ces de´formations sont relaxe´es. Cette
valeur limite n’a cependant e´te´ atteinte que sur des monocristaux implante´s en ions He a` 60 keV,
pour un endommagement entre 2 et 3 dpa.
La mode´lisation de la couche implante´e utilise´e sur les monocristaux d’UO2 semble pro-
metteuse pour relier ces de´formations mesure´es par DRX au gonflement isotrope des pastilles
auto-irradie´es. Cependant, ce mode`le n’est pas adaptable a` des polycristaux implante´s. En effet,
l’UO2 pre´sente une forte anisotropie me´canique. La couche implante´e subit donc probablement
des de´formations variables selon les grains, oriente´s diffe´remment, qui composent ces polycris-
taux.
En outre, la diffusion acce´le´re´e de l’He a` proximite´ des joints de grains sur des polycristaux
36
implante´s a` 500 keV et recuits a` des tempe´ratures supe´rieures a` 750◦C, pourrait sugge´rer des
he´te´roge´ne´ite´s de de´formations a` proximite´ des joints de grains. Des techniques de caracte´risation
a` cette e´chelle sont donc ne´cessaires : de l’ordre du microme`tre dans le cas des polycristaux
e´tudie´s dans cette the`se (qui pre´sentent des tailles de grains d’environ 18 µm).
1.4 Choix d’une technique de caracte´risation des de´formations
a` l’e´chelle du microme`tre
La mesure d’he´te´roge´ne´ite´s de de´formations a` proximite´ des joints de grains dans des po-
lycristaux d’UO2, compose´s de grains d’un diame`tre moyen de l’ordre de 18 µm, ne´cessite une
me´thode de caracte´risation a` l’e´chelle du microme`tre (cf. section 2.2.1). De plus, compte tenu
d’une probable influence de l’orientation cristalline sur les valeurs mesure´es, la me´thode se´lec-
tionne´e doit aussi permettre une de´termination simultane´e de l’orientation des grains e´tudie´s.
Diffe´rentes techniques de caracte´risation sont a` priori disponibles :
– La 3D-XRD (diffraction des rayons X 3D) [63–65] : cette technique permet de de´crire la
forme, la taille et l’e´tat de contrainte dans chaque grain d’un polycristal. Elle est base´e
sur un couplage entre diffraction et tomographie. La taille des grains dans les polycristaux
d’UO2 est probablement conside´re´e comme un peu faible pour cette technique, mais ceci
ne semble pas re´dhibitoire. La mise en œuvre de cette technique repose sur des mesures
en transmission en synchrotron. Ainsi cette technique ne semble pas adapte´e totalement,
au moins dans un premier temps a` l’e´tude de polycristaux d’UO2 implante´s en surface :
la forte absorption de l’UO2 pour les rayons X impliquerait une e´tape supple´mentaire
d’amincissement de l’e´chantillon. Dans le cadre de ce travail, il semble ainsi important de
pouvoir effectuer les mesures de de´formation en re´flexion pour ne sonder que la surface du
polycristal implante´.
– la spectroscopie µ-Raman polarise´e [66] : La sensibilite´ de la spectroscopie vibrationnelle
a` l’endommagement cre´e´ par irradiations aux ions (He2+) a e´te´ de´montre´e dans des po-
lycristaux d’UO2 [67]. D’autre part une e´tude confirme qu’une analyse quantitative des
de´placements des bandes Raman peut conduire a` une quantification des de´formations re´-
siduelles dans le domaine e´lastique. Pour y parvenir, la connaissance (ou le calcul) de
potentiels de de´formation pour les phonons est ne´cessaire. A notre connaissance ceux-ci
n’e´taient pas connus pour l’UO2 tout au moins de´but de ce travail.
Le choix de cette technique impliquerait donc une caracte´risation supple´mentaire de l’orien-
tation des grains e´tudie´s (typiquement par EBSD, ou microdiffraction des rayons X (µ-
DRX) en mode Laue).
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– la diffraction d’e´lectrons re´trodiffuse´s (EBSD ou HR-EBSD) [20, 52, 68] : cette technique
de laboratoire est efficace pour e´tudier l’orientation cristalline des grains de polycristaux
avec une re´solution late´rale sub-microme´trique. Elle repose sur la mesure de cliche´s de dif-
fraction (lignes de Kikuchi) ge´ne´re´s par une source secondaire d’e´lectrons sur le mate´riau
e´tudie´. Les e´lectrons implique´s dans ce processus e´tant des e´lectrons initialement retro-
diffuse´s, l’e´paisseur sonde´e est particulie`rement faible (en dessous de 50 nm dans l’UO2).
Ainsi le choix de cette technique serait :
– contraignant pour les e´nergies des ions implante´s, si on souhaite sonder la totalite´ de la
zone implante´e,
– inte´ressant pour ne sonder que la partie surfacique d’une couche implante´e e´paisse. Dans
ce cas, cette technique serait tre`s inte´ressante a` appliquer dans un second temps pour
analyser des effets de gradients.
Cette technique est re´pute´e tre`s sensible au mode de pre´paration des e´chantillons, mais il
a e´te´ de´montre´ que les me´thodes de polissage standard de l’UO2 (cf. chapitre 2) e´taient
suffisantes pour obtenir des donne´es de bonne qualite´ sur des e´chantillons vierges et meˆme
implante´s [20].
Des de´veloppements re´cents (HR-EBSD) dans l’analyse des cliche´s de diffraction per-
mettent de caracte´riser les variations intra granulaires des de´formations ; cependant ces
valeurs de de´formation ne peuvent, a` ce jour, eˆtre compare´es d’un grain a` un autre ce
qui est apparu comme une limitation pour ce travail. En effet, cette approche exclue une
influence de l’orientation cristalline dans les polycristaux d’UO2 implante´s.
– la microdiffraction des rayons X (µ-DRX) [52, 69–73] : Cette technique synchrotron est
efficace pour de´terminer l’orientation cristalline mais aussi le tenseur des de´formations a`
l’e´chelle du micron dans des polycristaux. La profondeur sonde´e dans le mate´riau (typi-
quement quelques microns a` quelques dizaines de microns) peut eˆtre adapte´e en modifiant
l’e´nergie des rayons X. Des montages permettent une acquisition en re´flexion des donne´es
de diffraction. En utilisant une gamme d’e´nergie typique (5-22 keV), une e´paisseur de 5 a`
10 µm dans UO2 sera sonde´e.
L’utilisation d’un faisceau polychromatique (en mode dit Laue) permet de de´terminer 8
des 9 composantes du tenseur des de´formations (partie de´viatorique) avec une tre`s grande
pre´cision (10−4 pour le cas e´lastique). La dernie`re composante peut eˆtre de´termine´e en
effectuant une mesure DRX en mode monochromatique (partie dilatationnelle). Cette
me´thode a e´te´ tre`s largement applique´e pour caracte´riser et cartographier en 2D, le tenseur




Une e´tude me´canique de la stabilite´ des joints de grains dans l’UO2 sous forte concentration
en he´lium est un proble`me complexe et difficile a` aborder du fait des difficulte´s pour obtenir des
e´chantillons pertinents (combustible use´, puis auto-irradie´).
Il a e´te´ choisi dans ce travail de recourir aux techniques d’implantation ionique. Une e´tude
bibliographique a montre´ la ne´cessite´ de coupler des mesures de DRX a` une mode´lisation me´-
canique. Ce travail expe´rimental par DRX doit eˆtre effectue´ a` e´chelle macroscopique (section de
pastille), mais aussi a` une e´chelle infe´rieure a` celle du grain pour caracte´riser les he´te´roge´ne´ite´s
des de´formations au voisinage des joints. Dans un second temps, une e´tude de l’influence des
conditions d’implantation en he´lium (fluence, e´nergie) sur les de´formations apparues dans un
polycristal d’UO2 sera ne´cessaire. Ainsi les conditions d’implantation permettant de reproduire
le plus fide`lement les caracte´ristiques d’un combustible en conditions de stockage pourront eˆtre
identifie´es. Une comparaison des comportements me´caniques des e´chantillons UO2 implante´s et
d’e´chantillons dope´s en e´metteurs α, puis vieillis, pourra eˆtre propose´e via le calcul d’endomma-








A l’issue de l’e´tude bibliographique, il est apparu pertinent de conduire ce travail via une
analyse fondamentale des de´formations dans des polycristaux d’UO2 ayant subi diffe´rentes im-
plantations en he´lium.
Ce chapitre pre´sente les e´chantillons d’UO2 (mono/polycristaux) vierges ou implante´s en
ions He, qui sont utilise´s dans cette e´tude. Ces implantations ont e´te´ faites a` :
– diffe´rentes e´nergies (60, 500, 1500 keV), i.e. a` diffe´rentes profondeurs d’implantation,
– diffe´rentes fluences, i.e. a` diffe´rentes valeurs d’endommagement.
Les techniques de diffraction des rayons X utilise´es pour caracte´riser la structure et la de´-
formation des mate´riaux sont ensuite introduites : la diffraction des rayons X de laboratoire
(DRX) a` l’e´chelle macroscopique et la microdiffraction des rayons X sur synchrotron (µ-DRX)
a` l’e´chelle microscopique. La comple´mentarite´ de ces techniques pour l’e´tude des de´formations
dans des polycristaux d’UO2 implante´s sera rappele´e.
2.2 Description des e´chantillons d’UO2 implante´s
2.2.1 Pre´paration des polycristaux et des monocristaux d’UO2
Caracte´ristiques microstructurales : Deux types d’e´chantillons d’UO2 ont e´te´ utilise´s
dans ces travaux : des monocristaux et des polycristaux. Ils sont issus de deux pre´parations
diffe´rentes :
– les monocristaux d’UO2 sont obtenus par fusion, suivie d’un polissage avec un abrasif
microme´trique et d’un recuit a` 1400◦C durant 4H sous atmosphe`re Ar-5H2, afin de garder
la stœchiome´trie O/U a` 2. Ce recuit permet en outre d’enlever toutes contraintes re´siduelles
induites par le polissage. Dans cette e´tude, deux monocristaux d’orientations diffe´rentes
ont e´te´ utilise´s. Ces orientations sont proches de {1 0 0}, a` respectivement 10◦ et 15◦ de
cette orientation. Ils sont plus pre´cise´ment oriente´s selon des directions proches de {3 1 17}
et de {3 4 18}.
– les polycristaux d’UO2 sont obtenus en sciant des disques ayant une e´paisseur de l’ordre de
0,5 mm, dans des pastilles de 8 mm de diame`tre. Ces pastilles ont e´te´ pre´alablement fritte´es
a` partir de poudres d’UO2 durant 24 heures a` 1700
◦C sous atmosphe`re Ar-5H2 [3, 74].
Elles pre´sentent des grains d’un diame`tre moyen de 18 µm et une densite´ de 10,74 g/cm3
(98% de la densite´ the´orique). Pour chaque disque issu de ces pastilles, il est pre´alablement
poli sur la surface a` implanter avec un abrasif microme´trique et recuit. Ce recuit est ope´re´
sous atmosphe`re Ar-5H2, de manie`re e´quivalente :
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· soit a` 1400◦C durant 4 heures. Ce recuit creuse les joints de grains a` la surface, sur une
profondeur de l’ordre de la centaine de nanome`tres [3]. Ces joints de grains sont visibles
par microscopie e´lectronique a` balayage (cf. figure 2.1a).
· soit a` 1700◦C durant 24 heures, suivie d’une attaque avec une solution basique de silice
collo¨ıdale (O.P.U.) qui permet d’ame´liorer la qualite´ de la surface pre´pare´e. Elle permet
en particulier de restaurer la plane´ite´ de surface creuse´e aux joints de grains par le recuit
(sur une profondeur de ∼400 nm) (cf. figure 2.1b) [3].
(a) (b)
Figure 2.1 – Image MEB (Electrons Secondaires) de la surface polie d’un polycristal d’UO2 vierge recuit a`
1400◦ durant 4H, prise avec un angle d’incidence de 0◦ (figure a) et d’un polycristal d’UO2 vierge recuit a` 1700
◦
durant 24H suivi d’un polissage O.P.U., prise avec un angle d’incidence de 70◦ (figure b) [3]. Dans la figure b,
l’angle de 70◦ permet de faire apparaitre les joints de grains, qui seraient difficilement visibles avec un angle de
0◦.
Les implantations en ions He : Parmi ces e´chantillons, deux disques ont e´te´ garde´s tels
quels en tant que re´fe´rences non implante´es. Les autres ont e´te´ implante´s en ions perpendi-
culairement a` la surface polie. Plusieurs types d’implantation ont e´te´ re´alise´es a` tempe´rature
ambiante :
– en 4He a` 60 keV a` faibles fluences : 4 disques ont e´te´ implante´s en 4He+ a` des fluences
choisies entre 1·1012 et 1·1015 at/cm2. Ces implantations ont e´te´ faites avec un courant
moyen de 0,65 µA a` l’Institut de Physique Nucle´aire de Lyon (IPNL) sur un acce´le´rateur
4MV Van de Graaff.
– en 4He a` 60 keV a` fortes fluences : 6 disques ont e´te´ implante´s en 4He+ a` des fluences
choisies entre 1·1015 et 60·1015 at/cm2. Ces implantations ont e´te´ faites avec un courant
moyen de 0,65 µA a` l’Institut Pprime de Poitiers sur un implanteur ionique moyen cou-
rant (200 kV) EATONTM NV 3206. Un disque a e´galement e´te´ implante´ dans les meˆmes
conditions a` 20·1015 at/cm2 a` l’IPNL.
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– en 3He a` 500 keV : 4 disques ont e´te´ implante´s en 3He+ a` des fluences choisies entre 1,5
et 30·1015 at/cm2 avec un courant moyen de 0,63 µA. L’implanteur utilise´ est l’acce´le´ra-
teur 3.5MV Van de Graaff du laboratoire des Conditions Extreˆmes et Mate´riaux : Haute
Tempe´rature et Irradiation (CEMHTI) a` Orle´ans.
– en 4He a` 1500 keV : 4 disques ont e´te´ implante´s en 4He+ a` des fluences choisies entre 1
et 40·1015 at/cm2 avec un courant moyen de 0,63 µA. Ces implantations ont e´te´ faites a`
l’IPNL de Lyon.
Le monocristal d’orientation proche de {3 1 17} a e´te´ implante´ en 4He a` 20·1015 at/cm2 a` l’IPNL
de Lyon. Un re´capitulatif des conditions d’implantation est donne´ dans le tableau 2.1.
2.2.2 Description ge´ne´rale des caracte´ristiques des e´chantillons apre`s implan-
tation
2.2.2.1 Profils d’endommagement et de concentration en ions He selon la profon-
deur
Pour les e´chantillons implante´s en he´lium de´crits ci-dessus, les pertes d’e´nergie e´lectronique
et nucle´aire des ions, mode´lise´es par le logiciel SRIM sont illustre´es en figures 2.2a, 2.2b et 2.2c
tout au long du freinage des noyaux d’4He a` 60 keV, d’3He a` 500 keV et d’4He a` 1500 keV. La
perte d’e´nergie e´lectronique est dominante ici. La pouvoir d’arreˆt nucle´aire est essentiellement
non ne´gligeable en fin de parcours. Les profils de concentration associe´s sont repre´sente´s en 2.3.
Les profils d’endommagement ont e´te´ calcule´s par l’e´quation 1.6. Ils sont visibles sur la
figure 2.4. Pour cette application, l’e´nergie seuil de de´placement des atomes d’oxyge`ne et d’ura-
nium a e´te´ respectivement estime´e a` 20 et 40 eV [44, 45] dans l’UO2 a` 98% de densite´ the´orique
(ce qui correspond a` Nat valant 7, 34 ·1022 at/cm3). L’endommagement de la structure cristalline
par collisions e´lastiques est majoritairement produit en fin de parcours de ces projectiles, la` ou`
la perte d’e´nergie nucle´aire est maximale.
Les calculs SRIM sont inde´pendants de la fluence Φs. Les profils de concentration et d’en-
dommagement en de´pendent line´airement a` travers l’e´quation 1.6. Les formes des profils des
figures 2.4 et 2.3 sont donc repre´sentatives de toutes les fluences e´tudie´es dans cette the`se pour
chacune des trois e´nergies (60, 500 et 1500 keV).
La forme des profils de concentration et d’endommagement (figures 2.3 et 2.4) est diffe´rente
selon l’e´nergie d’implantation :
– le cas, plus simple, a` 60 keV : le profil d’endommagement peut eˆtre approxime´ par une
fonction gaussienne. Le profil de concentration en ions He adopte le meˆme comportement.
La valeur maximale, la profondeur correspondant a` ce maximum, ainsi que la largeur a`
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Nom Type Recuit avant Ion Implanteur Energie Fluence Dommage [He]
implantation implante´ (keV) (1015 at/cm2) (dpa) (%.at)
Mono60 0 Monocristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 60 20 0,77±0,17 1,04
Poly60 a Polycristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 60 1·10−3 4 · 10−5 5 · 10−5
Poly60 b Polycristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 60 0,1 0,004±0,001 0,005
Poly60 c Polycristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 60 0,5 0,02±0,005 0,026
Poly60 d Polycristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 60 1 0,04±0,01 0,052
Poly60 0 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 60 20 0,77±0,17 1,04
Poly60 1 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ EATONTM NV 3206 60 1 0,04±0,01 0,052
Poly60 2 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ EATONTM NV 3206 60 5 0,19±0,04 0,26
Poly60 3 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ EATONTM NV 3206 60 10 0,39±0,09 0,52
Poly60 4 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ EATONTM NV 3206 60 20 0,77±0,17 1,04
Poly60 5 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ EATONTM NV 3206 60 40 1,54±0,34 2,08
Poly60 6 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ EATONTM NV 3206 60 60 2,31±0,51 3,12
Poly500 1 Polycristal 1700◦C/24h + OPU 3He+ 3.5MV Van de Graaff 500 1,5 (*) 0,056
Poly500 2 Polycristal 1700◦C/24h + OPU 3He+ 3.5MV Van de Graaff 500 10 (*) 0,37
Poly500 3 Polycristal 1700◦C/24h + OPU 3He+ 3.5MV Van de Graaff 500 15 (*) 0,56
Poly500 4 Polycristal 1700◦C/24h + OPU 3He+ 3.5MV Van de Graaff 500 30 (*) 1,11
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Nom Type Recuit avant Ion Implanteur Energie Fluence Dommage [He]
implantation implante´ (keV) (at/cm2) (dpa) (%.at)
Poly1500 1 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 1500 2·1015 (*) 0,055
Poly1500 2 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 1500 10·1015 (*) 0,27
Poly1500 3 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 1500 20·1015 (*) 0,55
Poly1500 4 Polycristal 1400◦C/4h 4He+ 4MV Van de Graaff 1500 40·1015 (*) 1,09
Mono ref Monocristal 1400◦C/4h Non implante´
Poly ref1 Polycristal 1400◦C/4h Non implante´
Poly ref2 Polycristal 1700◦C/24h + OPU Non implante´
Table 2.1 – Re´capitulatif des e´chantillons utilise´s dans cette the`se. La concentration maximale en He´lium au pic d’implantation est donne´e pour chaque implantation ([He]).
L’endommagement, conside´rant aucune recombinaison ou recouvrement, est e´galement donne´ en tant que valeur repre´sentative d’une couche uniforme´ment endommage´e pour les




Figure 2.2 – Pouvoirs d’arreˆt e´lectronique et nucle´aire calcule´s par SRIM [35] pour un atome 4He a` 60 keV,
un atome 3He a` 500 keV et un atome 4He a` 1500 keV dans l’UO2 a` 98% de la densite´ the´orique.
Figure 2.3 – Profils de la concentration en He (%.at) en profondeur obtenus par SRIM [35] dans l’UO2 de
densite´ 10,74 g/cm3 implante´ en 4He a` 60 keV a` 10·1015 at/cm2, en 3He a` 500 keV a` 20·1015 at/cm2 et en 4He a`
1500 keV a` 40·1015 at/cm2.
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Figure 2.4 – Profils de l’endommagement (dpa) en profondeur obtenus par SRIM [35] dans l’UO2 de densite´
10,74 g/cm3 implante´ en 4He a` 60 keV a` 10·1015 at/cm2, en 3He a` 500 keV a` 20·1015 at/cm2 et en 4He a` 1500 keV a`
40·1015 at/cm2. La valeur maximale, la profondeur correspondant a` ce maximum, ainsi que la largeur a` mi-hauteur
(FWHM) du pic d’endommagement sont indique´es pour l’implantation a` 1500 keV.
mi-hauteur de ces profils sont disponibles dans le tableau 2.2 (ces trois grandeurs sont
illustre´es dans la figure 2.4).
– les cas, plus complexes, a` 500 et 1500 keV : le profil d’endommagement en surface adopte
une forme quasi constante de faible amplitude, jusqu’a` une certaine profondeur. A cette
profondeur se trouve un pic d’endommagement, qui peut eˆtre approxime´ par une fonction
gaussienne. Le profil de concentration en ions He adopte quasiment le meˆme comportement,
a` la diffe´rence que la concentration est nulle entre la surface et le pic de concentration.
La valeur maximale, la profondeur correspondant a` ce maximum, ainsi que la largeur a`
mi-hauteur de ces pics en profondeur sont disponibles dans le tableau 2.2.
2.2.2.2 Calculs d’un endommagement moyen dans la couche implante´e
Dans ces travaux, il est important de pouvoir qualifier la couche implante´e en ions He de
chaque e´chantillon par : une valeur moyenne de son endommagement et par sa profondeur.
Cas des implantations a` 60 keV : Dans le cas de l’implantation a` 60 keV, la couche im-
plante´e est endommage´e relativement uniforme´ment. L’e´chantillon sera donc conside´re´ comme
e´tant une couche de´forme´e superpose´e a` un substrat non de´forme´ (cf. figure 2.5). Il y a cepen-
dant un le´ger gradient en profondeur duˆ a` la forme gaussienne du pic d’endommagement (cf.
figure 2.4). La valeur moyenne de l’endommagement de cette couche va donc eˆtre accompagne´e
d’une incertitude pour tenir compte de ce gradient. Dans cette the`se, cette valeur moyenne et
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Profil en profondeur de l’endommagement (cf. figure 2.4)
Energie Centre FWHM Valeur maximale
(keV) (µm) (µm) (dpa)
60 (4He a` 10·1015 at/cm2) 0,20 0,21 0,47
500 (3He a` 20·1015 at/cm2) 1,1 0,31 0,52
1500 (4He a` 40·1015 at/cm2) 2,9 0,41 1,2
Profil en profondeur de la concentration en He (cf. figure 2.3)
Energie Centre FWHM Valeur maximale
(keV) (µm) (µm) (%.at)
60 (4He a` 10·1015 at/cm2) 0,25 0,22 0,52
500 (3He a` 20·1015 at/cm2) 1,1 0,31 0,74
1500 (4He a` 40·1015 at/cm2) 2,9 0,42 1,1
Table 2.2 – La valeur maximale, la profondeur correspondant a` ce maximum (centre) et la largeur a` mi-
hauteur (FWHM) des pics pre´sents sur les profils d’endommagement et de concentration en He sont donne´es
pour des e´nergies d’implantation de 60, 500 et 1500 keV en ions He. La valeur maximale, de´pendant de la fluence
d’implantation (cf. section 1.2.2.2), est ici donne´e pour des fluences choisies arbitrairement.
Figure 2.5 – Illustration de la superposition d’une couche de´forme´e sur un substrat non de´forme´ dans le cas
d’une implantation en ions He a` 60 keV a` 10 · 1015 at/cm2.
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cette incertitude sont de´finies comme suit :
– la valeur moyenne est la me´diane entre la valeur maximale et la valeur a` mi-hauteur du
pic d’endommagement.
– l’incertitude est l’e´cart entre cette valeur moyenne et la valeur maximale (ou la valeur a`
mi-hauteur) du pic d’endommagement.
Ces de´finitions sont illustre´es dans la figure 2.6. Par exemple, dans le cas de l’e´chantillon implante´
a` 60 keV a` 10·1015 at/cm2, la valeur moyenne vaut 0,30 dpa et la valeur maximale de´termine´e
pre´ce´demment vaut 0,47 dpa. Ainsi, l’endommagement conside´re´ comme uniforme dans sa couche
de´forme´e est estime´ a` 0,39±0,09 dpa.
Figure 2.6 – De´finition de la valeur moyenne de l’endommagement et de l’incertitude associe´e, pour le cas
d’un e´chantillon d’UO2 implante´ a` 60 keV.
La profondeur de cette couche est la limite entre elle et le substrat, quand l’endommagement
devient infe´rieur a` 0,01 dpa sur le profil d’endommagement (cf. figure 2.6). Ce choix est fait
en regard d’une autre e´tude sur des monocristaux d’UO2 implante´s en ions He a` 20 keV [16]
et d’une e´tude de pastilles auto-irradie´es [37]. Dans ces e´tudes, la de´formation a e´te´ mesure´e
comme e´tant infe´rieure a` 0,1% en dessous de 0,01 dpa, est sera alors ne´glige´e ici. La profondeur
des implantations a` 60 keV est indique´e dans le tableau 2.3.
Cas des implantations a` 500 et 1500 keV : Les implantations a` 500 et 1500 keV pre´sentent
un gradient en profondeur de l’endommagement plus complexe que pour l’implantation 60 keV.
Au premier ordre, deux couches A et B endommage´es diffe´remment peuvent eˆtre discrimine´es.
Elles se superposent au substrat non de´forme´ (cf. figure 2.7). Plus particulie`rement :
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– la couche A est en surface et est faiblement endommage´e. Elle est de´finie ici entre la surface
et la profondeur ou` l’endommagement atteint 20% de son intensite´ maximale (dans la
couche B). La valeur d’endommagement attribue´e est la valeur moyenne calcule´e dans
cette couche. L’incertitude est calcule´e a` 3 fois l’e´cart-type.
– la couche B est en dessous de la couche A et est fortement endommage´e. Elle est de´finie
entre la couche A et le substrat (profondeur ou` l’endommagement devient infe´rieur a`
0,01 dpa). La valeur de son endommagement est calcule´e de la meˆme manie`re que pour
l’implantation a` 60 keV.
Ces de´finitions sont illustre´es dans la figure 2.6.
Le tableau 2.3 recense les profondeurs de ces couches. Le tableau 2.4 donne la valeur de
l’endommagement qui leur est attribue´e pour chaque e´chantillon implante´ a` 500 et 1500 keV.
Figure 2.7 – Illustration de la superposition de deux couches de´forme´es A et B sur un substrat non de´forme´
dans le cas d’une implantation en ions He a` 1500 keV a` 40 · 1015 at/cm2.
Fluence Epaisseur Couche A Epaisseur Couche B
(µm) (µm)
60 keV (4He) de 0 a` 0,43
500 keV (3He) de 0 a` 0,40 de 0,40 a` 1,3
1500 keV (4He) de 0 a` 2,0 de 2,0 a` 3,2
Table 2.3 – De´limitations en profondeur des diffe´rentes couches observe´es sur les profils d’endommagement
pour des implantations a` 60, 500 et 1500 keV. Pour l’implantation a` 60 keV, la ge´ome´trie est mode´lise´e par une
seule couche. Pour les implantations a` 500 et 1500 keV, la ge´ome´trie est mode´lise´e par deux couches superpose´es
A et B.
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Figure 2.8 – De´finition des couches A et B, des valeurs moyennes de l’endommagement et de l’incertitude
associe´es, pour le cas d’un e´chantillon d’UO2 implante´ a` 500 et 1500 keV (illustre´e sur le cas a` 1500 keV).
Echantillons Endommagement Couche A Endommagement Couche B
(dpa) (dpa)
Implantation a` 500 keV
Poly500 1 0,005±0,004 0,03±0,01
Poly500 2 0,04±0,03 0,21±0,08
Poly500 3 0,05±0,05 0,31±0,1
Poly500 4 0,11±0,09 0,62±0,2
Implantation a` 1500 keV
Poly1500 1 0,005±0,006 0,05±0,02
Poly1500 2 0,02±0,03 0,28±0,08
Poly1500 3 0,05±0,06 0,46±0,2
Poly1500 4 0,09±0,1 0,91±0,3
Table 2.4 – Les valeurs d’endommagement des couches A et B pour les implantations a` 500 et 1500 keV.
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2.2.3 Conclusions
Cette section a pre´sente´ les monocristaux et polycristaux d’UO2 vierges ou implante´s en
He, utilise´s dans cette the`se. Parmi les e´chantillons implante´s, deux types de ge´ome´tries sont
sugge´re´es par le profil d’endommagement en profondeur calcule´ par SRIM :
– une ge´ome´trie simple, pour les e´chantillons implante´s a` 60 keV : une couche endommage´e
quasi uniforme´ment sur un substrat non endommage´.
– une ge´ome´trie complexe, pour les e´chantillons implante´s a` 500 ou 1500 keV : deux couches
endommage´es quasi uniforme´ment a` des valeurs diffe´rentes sur un substrat non endom-
mage´.
2.3 Principe de la diffraction des rayons X
Cette section introduit les bases de la diffraction des rayons X, qui est la physique sur
laquelle s’appuie les techniques expe´rimentales utilise´es dans cette the`se pour caracte´riser les
de´formations dans la couche implante´e. Cette section introduit la physique de diffraction des
rayons X, en s’appuyant essentiellement sur la re´fe´rence [75] mais e´galement sur les re´fe´rences
[76–78].
2.3.1 Diffusion des rayons X dans la matie`re
2.3.1.1 Diffusion de Thomson
La diffusion des rayons X par un atome est due a` une diffusion de Thomson de l’onde
e´lectromagne´tique incidente sur les e´lectrons de valence, conside´re´s comme des e´lectrons libres
dans ce cas (l’e´nergie des rayons X e´tant plus grande que l’e´nergie des couches de valence) :
l’onde e´lectromagne´tique incidente induit l’oscillation de ces e´lectrons, qui re´e´mettent l’onde
e´lectromagne´tique de manie`re e´lastique (i.e. cohe´rente : la longueur d’onde est conserve´e).
Cette diffusion se produit sur le nuage e´lectronique de l’atome. Le rayon diffuse´ a donc
une intensite´ proportionnelle a` la densite´ de ce nuage e´lectronique et l’origine de son e´mission
correspond a` la position de cet atome.
2.3.1.2 Diffusion par plusieurs sources
Principe d’interfe´rences : Dans un cristal, le nuage e´lectronique de chaque atome peut donc
eˆtre conside´re´ comme un diffuseur unitaire et cohe´rent. Les rayons diffuse´s monochromatiques,
de longueur d’onde λ, par ces diffe´rentes sources vont produire des interfe´rences. Par exemple,
entre deux e´le´ments A et B du cristal de volume e´le´mentaire d3~r, l’amplitude AAB( ~K) d’un
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rayon diffuse´ s’e´crit [75] :
AAB( ~K) = ρ(~r) exp ( i ~r · ~K) d3~r (2.1)
ou` :
– ~r est le vecteur de l’espace re´pe´rant le volume B par rapport a` A,
– ρ(~r) est la densite´ e´lectronique en ~r,
– ~K est le vecteur de diffusion,
– i est l’unite´ imaginaire.
Cet exemple est illustre´ dans la figure 2.9.
Figure 2.9 – Illustration de la diffusion d’un rayon monochromatique par deux volumes e´le´mentaires A et B
dans cristal.
Vecteur de diffusion : Plus particulie`rement, le vecteur de diffusion ~K est de´fini a` partir
des vecteurs d’onde des rayons incidents et diffuse´s ~kin et ~kout :
~K = ~kout − ~kin (2.2)
ou` ces vecteurs d’onde sont de´finis par rapport aux directions des rayons incidents et diffuse´s
~uin et ~uout :
~kin = ||~kin|| · ~uin et ~kout = ||~kout|| · ~uout (2.3)
La diffusion e´tant e´lastique, les normes de ces vecteurs sont e´gales et valent :









= ~ ≈ 6, 58 · 10−19 keV.s et c = 2, 99792458 · 1018 A˚/s (2.5)
ou` E est l’e´nergie des photons associe´s au rayon ; c est la vitesse de la lumie`re et h est la constante
de Planck.
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Diffusion sur la totalite´ du cristal : Ainsi, en inte´grant sur tout le volume, le rayon diffuse´




ρ(~r) exp (i ~r · ~K) d3~r (2.6)
2.3.1.3 Diffusion par un re´seau pe´riodique d’atomes
Facteur de diffusion : Chaque atome j peut eˆtre conside´re´ comme un point discret posi-
tionne´ en ~rj , dont la densite´ du nuage e´lectronique est de´signe´e par ρj(~r). La densite´ e´lectronique




ρj (~r − ~rj ) (2.7)





~K) exp (i ~rj · ~K) (2.8)
ou` f jm( ~K) est le facteur de diffusion :
f jm( ~K) =
∫
cristal
ρj(~R) exp (i ~R · ~K) d3 ~R (2.9)
avec ~R = ~r−~rj . L’amplitude du rayon diffuse´ par un atome est donc proportionnelle au facteur
de diffusion.
Re´seau re´ciproque : Le vecteur de l’espace direct note´ ~r peut se de´composer en un vecteur
~rn, repe´rant la maille e´le´mentaire e´tudie´e, et en un vecteur ~ra repe´rant l’atome e´tudie´ dans cette
maille e´le´mentaire :
~r = ~rn + ~ra (2.10)
ou` :
~rn = u~e1 + v ~e2 + w~e3 (2.11)
~ra = xa ~e1 + ya ~e2 + za ~e3 (2.12)
Les vecteurs unitaires ~e1, ~e2 et ~e3 constituent la base de la maille e´le´mentaire du cristal. Les
coordonne´es xa, ya et za sont re´elles, alors que u, v et w sont entie`res. Cette de´composition est
illustre´e dans la figure 2.10.
L’amplitude diffuse´e par le cristal peut donc s’e´crire avec la somme des amplitudes de toutes
les mailles e´le´mentaires [75] :
Acristal( ~K) = F ( ~K) · L( ~K), (2.13a)
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Figure 2.10 – Illustration de la de´composition de tout vecteur ~r de l’espace direct. Ce vecteur se de´compose en
un vecteur ~rn, repe´rant la maille e´le´mentaire, et en un vecteur ~ra repe´rant l’atome dans cette maille e´le´mentaire.
avec les facteurs de structure F ( ~K) et de forme L( ~K) qui se calculent par :
F ( ~K) =
∫
1 maille








exp (i u~e1 · ~K)
∑
v
exp (i u~e2 · ~K)
∑
w
exp (i w ~e3 · ~K), (2.13c)
ou` f(~r) est le pouvoir diffusant en un point du cristal repe´re´ par le vecteur ~ra. Le facteur de
forme est non-nul si ~K ve´rifie l’e´quation de Laue :
~rn · ~K = hu + k v + l w (2.14)
ou` h, k et l sont des entiers.
Pour que l’amplitude soit non-nulle, le vecteur ~K doit donc eˆtre un vecteur de composantes
h, k et l entie`res dans le re´seau re´ciproque. Ce re´seau re´ciproque est de´fini par les vecteurs de
bases (~e∗1,~e∗2,~e∗3) qui satisfont [75] :
~ej · ~e∗j = 1 et ~ej · ~e∗m = 0 ∀j,m ∈ [1, 3] avec j 6= m (2.15)
2.3.1.4 Conditions de diffraction
Distance interre´ticulaire : Le vecteur ~K est normal a` une se´rie de plans (hkl) paralle`les
entre eux, ou` h, k et l sont les indices de Miller, entiers et premiers entre eux. La distance
interre´ticulaire dhkl est la distance entre deux plans (hkl) voisins. Dans un syste`me cubique tel
que l’UO2, cette relation est [75] :
dhkl(A˚) =
a√
h2 + k2 + l2
(2.16)
ou` a est le parame`tre de maille du cristal (en A˚), valant 5,47 A˚ pour l’UO2.
Le vecteur ~K peut eˆtre repe´re´ en n’importe quel point du re´seau re´ciproque (cf. e´qua-
tion 2.14), il peut donc :
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– prendre pour coordonne´es (h,k,l)T , et eˆtre associe´ a` tous les plans de cette se´rie (ou` T
de´signe la transpose´e),
– prendre pour coordonne´es (n · h,n · k,n · l)T , et eˆtre associe´ a` tous les plans de cette se´rie
se´pare´s deux a` deux par n− 1 autres plans. Le facteur n est appele´ “ordre de diffraction”.
La loi de Bragg : Pour un rayon incident ~kin monochromatique, de longueur d’onde λ, un
rayon ~kout est diffracte´ sur des plans (hkl) s’il satisfait la loi de Bragg [75].
2 dhkl sin(θ) = nλ (2.17)
La loi de Bragg de´pend de l’angle de diffraction θ, tel que 2θ soit l’angle entre les vecteurs ~kout et
~kin, de´finis par les e´quations 2.3 et 2.4 (cf. figure 2.9). Cette loi est illustre´e dans la figure 2.11.
Figure 2.11 – Illustration de la loi de Bragg sur la diffraction des plans (hkl).
Intensite´ de l’onde diffracte´e : L’intensite´ Ihkl de l’onde diffracte´e associe´e a` des plans
(hkl) est proportionnelle au carre´ de la norme du facteur de structure [75] :
Ihkl ∝ λ3 |Fhkl( ~Khkl, λ)|2 (2.18)
Ce facteur de structure, de´fini dans l’e´quation 2.13, s’exprime en fonction des facteurs de diffusion
fj , de la longueur d’onde λ, sur chaque e´le´ment j de la famille de plans (hkl), dont les positions
dans la maille e´le´mentaire sont repe´re´es par ~rj :
Fhkl( ~Khkl, λ) =
∑
j
fj( ~Khkl, λ) · exp(i ~Khkl · ~rj) · exp(−Bj || ~Khkl||2) (2.19)
ou` Bj est le facteur de Debye-Waller associe´ au de´sordre structural [75]. Le facteur de structure
est de´pendant de la longueur d’onde λ de par le vecteur de diffusion ~K (cf. e´quation 2.2).
Cette relation implique que la longueur d’onde λ et l’intensite´ Ihkl de l’onde diffracte´e doivent
eˆtre connues pour de´terminer la structure du cristal.
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Extinctions syste´matiques : Bien que satisfaisant la loi de Bragg (e´quation 2.17), certaines
diffractions sur des plans (hkl) ne sont pas mesure´es a` cause d’une amplitude du facteur de struc-
ture Fhkl trop faible ou nulle [75] (e´quation 2.19). Les diffractions (hkl) mesurables re´pondent a`
certaines conditions sur h, k et l, qui de´pendent du groupe d’espace, et qui sont tabule´es dans
les tables internationales de cristallographie [79]. Par exemple, dans le cas du groupe d’espace
Fm3m de l’UO2, les conditions pour qu’une diffraction sur des plans (hkl) soit mesurable sont :
hkl : h+ k, h+ l, k + l = 2m,
0kl : k, l = 2m,
h0l : h, l = 2m,
hk0 : h, k = 2m,
hhl : h+ l = 2m,
hkh : h+ k = 2m,
hkk : h+ k = 2m,
h00 : h = 2m,
0k0 : k = 2m,
00l : l = 2m,
0kk : k = 2m,
h0h : h = 2m,
hh0 : h = 2m,
ou` m est un entier.
2.3.2 La diffraction pour caracte´riser la matie`re
Afin de caracte´riser la structure des mate´riaux cristallins a` partir des lois de diffraction (cf.
section 2.3.1.4), deux modes de diffractions diffe´rents peuvent eˆtre choisis :
– un mode ou` la source est monochromatique (comporte qu’une seule longueur d’onde) :
le faisceau incident comporte des rayons X de meˆme vecteur d’onde (de norme unique).
– un mode ou` la source est polychromatique (comporte plusieurs longueurs d’onde) : le
faisceau incident comporte des rayons X de diffe´rents vecteurs d’onde. Ces vecteurs d’onde
sont de meˆme direction, mais de norme diffe´rente.
2.3.2.1 Diffraction en mode monochromatique
En mode monochromatique, le rayon incident est monochromatique de vecteur d’onde ~kin
et de longueur d’onde λ. Les diffe´rents plans atomiques (h k l), qui diffractent sont ceux qui
re´pondent a` la condition e´nonce´e par la loi de Bragg (e´quation 2.17). Cette condition peut eˆtre
formule´e de manie`re ge´ome´trique avec la sphe`re d’Ewald [75]. Cette sphe`re, de rayon ||~kin||,
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est de´finie dans le re´seau re´ciproque. Son centre est repe´re´ par −~kin dans le repe`re du re´seau
re´ciproque. Tous les nœuds du re´seau, repre´sentant chacun une se´rie (h k l) d’ordre n, se trouvant
sur la circonfe´rence de cette sphe`re remplissent la loi de Bragg et diffractent. Cette sphe`re est
repre´sente´e sur une coupe passant en son centre dans la figure 2.12a. Le vecteur ~kout du rayon
diffuse´ est alors de´fini entre le centre de cette sphe`re et le nœud du re´seau re´ciproque de´finissant
ces plans (h k l).
(a) Mode monochromatique (b) Mode polychromatique
Figure 2.12 – Illustration avec les sphe`res d’Ewald de la diffraction en mode monochromatique (figure a) et
en mode polychromatique (figure b) dans l’espace re´ciproque [75].
2.3.2.2 Diffraction en mode polychromatique (mode Laue)
En mode polychromatique, le rayon incident est polychromatique avec des longueurs d’onde
comprises entre λmin et λmax, correspondant a` des vecteurs d’onde ~kin(λmin) et ~kin(λmax). La
repre´sentation ge´ome´trique avec la sphe`re d’Ewald est e´galement valable pour identifier les plans
(h k l) re´pondant a` la loi de Bragg. Tous les nœuds du re´seau re´ciproque compris entre la sphe`re
d’Ewald de ~kin(λmin) et celle de ~kin(λmax) remplissent la condition de Bragg et diffractent. Cette
repre´sentation est e´galement donne´e sur une coupe dans la figure 2.12b.
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2.4 Pre´sentation des dispositifs utilise´s
2.4.1 La diffraction des rayons X (DRX) de laboratoire
2.4.1.1 Pre´sentation technique des dispositifs expe´rimentaux
Un diffractome`tre de laboratoire est compose´ d’une source de rayons X (Cuivre), d’un de´tec-
teur line´aire rapide (LynxEye). Des moteurs permettent de les faire tourner autour de l’e´chan-
tillon analyse´. Une photographie et un sche´ma de ce dispositif sont donne´s dans les figures 2.13
et 2.14.















Figure 2.14 – Sche´ma d’un diffractome`tre de laboratoire, avec les repe`res de l’e´chantillon (O,~x,~y,~z) et de
l’instrument (O,~xinst,~yinst,~zinst).
Les rayons X sont produits par un tube compose´ d’une cathode et d’une anode, entre les-
quelles une haute tension est applique´e (ge´ne´ralement de 40 kV). Un courant d’e´lectron entre
ces e´lectrodes excite les atomes de l’anode (en Cuivre dans cette the`se). La de´sexcitation des
atomes de Cuivre produit des rayons X de diffe´rentes longueurs d’ondes. Apre`s filtrage, seules
les rayons avec les deux longueurs d’ondes suivantes sortent de la source : λKα,1 (1,5405 A˚) et
λKα,2 (1,5444 A˚) du Cuivre (Cu) [81] Le ratio de leur intensite´ (Kα,2/Kα,1) est de 51/100 [81].
Les rayons de la raie Kα,2 ne sont pas filtre´s, car cela impliquerait une forte baisse du flux de
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photons. Ce faisceau est focalise´ avec un diame`tre de l’ordre de 0,5 a` 1 cm dans une direction ~uin.
Il intercepte l’e´chantillon au milieu de la surface implante´e. Ce point d’intersection est appele´ O
et le repe`re de l’instrument est de´fini par (O,~xinst,~yinst,~zinst), ou` ~xinst et ~yinst sont paralle`les au
sol et ~zinst perpendiculaire au sol. Le faisceau incident porte´ par le vecteur norme´ ~uin est inclus
dans le plan (O,~yinst,~zinst).
Le 1er moteur permet a` la source de faire une rotation de centre O d’un angle ±θ1 autour de
l’axe ~xinst. Le de´tecteur ponctuel est place´ de manie`re a` recevoir tout photon provenant du point
O avec une direction porte´e par le vecteur norme´ ~uout. Le 2e`me moteur permet a` ce de´tecteur
de faire une rotation de centre O d’un angle ±θ2 autour de l’axe ~xinst. L’e´chantillon est pose´
sur le porte e´chantillon de manie`re a` ce que la base (~x,~y,~z) soit identique a` (~xinst,~yinst,~zinst). Le
3e`me moteur permet a` l’e´chantillon de faire une rotation de centre O d’un angle ±φ autour de
l’axe ~z. Dans le cas d’un polycristal, la section du faisceau avec la surface de l’e´chantillon peut
ne pas la recouvrir en totalite´ et ne pas eˆtre bien centre´e. Or seuls les grains dans cette section
diffractent. Si leur nombre est insuffisant, la statistique peut eˆtre augmente´e en effectuant cette
rotation φ pendant le temps de comptage du de´tecteur. Enfin, le 4e`me moteur permet de tourner
le porte e´chantillon d’une rotation de centre O d’un angle de ±ψ autour de l’axe ~yinst.
Dans ces travaux, deux diffractome`tres ont e´te´ utilise´s :
– un diffractome`tre D8 Advance Bruker disponible au DEC/SPUA/LCU a` Cadarache, ne
permettant pas les rotations ±ψ (ou ±χ),
– un diffractome`tre Seifert disponible au l’institut Pprime de Poitiers, permettant les rota-
tions ±ψ (ou ±χ).
Le premier a e´te´ utilise´ pour re´aliser des analyses en mode θ/2θ (ge´ome´trie Bragg-Brentano).
Le second a e´te´ utilise´ pour re´aliser des analyses a` diffe´rentes valeurs de l’angle ψ (ou χ).
2.4.1.2 Pre´sentation de l’analyse en mode θ/2θ (ou mode Bragg-Brentano)
Principe du mode θ/2θ : Dans ce mode, les rotations autour de ~xinst de la source et du
de´tecteur sont lie´es de manie`re a` maintenir l’e´galite´ θ1 = θ2 = θ, comme c’est le cas dans la
figure 2.14 (ge´ome´trie Bragg-Brentano). Usuellement, la valeur de 2θ est utilise´e plutoˆt que celle
de θ pour de´finir leur valeur commune. Cet angle 2θ est libre et peut eˆtre modifie´ par l’ope´rateur.
Cette ge´ome´trie impose que les plans diffractant soient forcement paralle`les a` la surface.
En effet, la direction du vecteur de diffusion ~K est fixe´e selon l’axe ~z de par la direction du
faisceau incident (~kin) et celle du faisceau diffuse´, ou non, devant arriver sur le de´tecteur (~kout)
(cf. e´quation 2.2). Tout signal de´tecte´ proviendra de la diffraction des plans (hkl), paralle`les
a` la surface d’un monocristal oriente´ (hkl) ou de tous les grains oriente´s (hkl) dans le cas
d’un polycristal, pour la valeur de 2θ permettant a` ces plans d’eˆtre en condition de Bragg (cf.
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e´quation 2.17). Cette ge´ome´trie est illustre´e dans la figure 2.15 dans le cas d’un polycristal.
Figure 2.15 – Illustration des grains {hkl} d’un polycristal diffractant en ge´ome´trie Bragg-Brentano pour un
angle 2θhkl.
Diagramme de diffraction : Un diagramme de diffraction repre´sente l’intensite´ mesure´e
par le de´tecteur en fonction de la valeur de 2θ (variant dans cette the`se de 20◦ a` 130◦). Un signal
(raie ou pic de diffraction) apparait sur ce diagramme aux positions 2θ, ou` la condition de Bragg
est remplie pour les se´ries de plans paralle`les a` la surface d’un monocristal, ou des grains d’un
polycristal.
Profil des raies de diffraction : Sur le diagramme de diffraction, les raies de diffraction
ont e´te´ ajuste´es dans cette the`se par une fonction Pseudo-Voigt (fPV ) [82]. Cette fonction est la
somme d’une fonction gaussienne (fG) et d’une fonction lorentzienne (fL) de meˆme position, de
meˆme largeur et d’intensite´ normalise´e. La proportion entre la contribution de ces deux fonctions
est le facteur de Lorentz, note´ η [83] :
fPV (2θ) = η fL(2θ) + ( 1 − η ) fG(2θ) (2.20)
ou` la fonction gaussienne fG et la fonction lorentzienne fL sont de´finies par :
fG(2θ) = exp
(












ou` 2θc est la valeur centrale de cette raie, correspondant a` la valeur the´orique permettant de
remplir la condition de Bragg.H est la valeur de la largeur a` mi-hauteur de cette raie. La fonction
Pseudo-Voigt est illustre´e pour plusieurs valeurs du facteur de Lorentz dans la figure 2.16.
The´oriquement, le signal devrait eˆtre un pic de Dirac a` la position angulaire 2θc. L’e´lar-
gissement de la largeur a` mi-hauteur H de ces raies est duˆ a` la somme de deux contributions
[84] :
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Figure 2.16 – Illustration de la fonction Pseudo-Voigt pour plusieurs valeurs du facteur de Lorentz η, autour
d’une position 2θ arbitraire.
– une contribution due au mate´riau : elle de´pend de la taille des domaines cohe´rents, souvent
assimile´e a` la taille des grains (de´pendance inversement proportionnelle) et des microde´-
formations dans le cristal imparfait (de´pendance proportionnelle). Ces microde´formations
repre´sentent l’e´cart quadratique moyen des de´formations locales et ale´atoires qui existent
a` l’e´chelle nanome´trique, par exemple autour d’impurete´s dans un cristal non parfait (cf.
annexe E).
– une contribution due a` largeur instrumentale. Cette contribution peut eˆtre mesure´e en
fonction de 2θ sur un e´chantillon de re´fe´rence (usuellement LaB6).
En outre, ces pics sont de´double´s de par les deux longueurs d’onde e´mises par la source Cu (λKα,1
et λKα,2). Du fait de leur e´cart en e´nergie, les positions 2θ des deux pics produits par la diffraction
de Kα,1 et de Kα,2 vont eˆtre sensiblement diffe´rentes. Selon la loi de Bragg (e´quation 2.17) cet














Cas du polycristal d’UO2 : Dans le cas d’un polycristal d’UO2 dont les grains seraient
oriente´s ale´atoirement, le diffractogramme θ/2θ entre 20◦ et 130◦ comporte 16 raies de diffraction
du fait des extinctions syste´matiques (cf. section 2.3.1.4). Quatre de ces raies ont la meˆme
position 2θ deux a` deux ({5 1 1} avec {3 3 3} et {4 4 2} avec {6 0 0}), car ces se´ries de plans
ont la meˆme distance interre´ticulaire (cf. e´quation 2.16). Ce diagramme de diffraction obtenu
sur le polycristal d’UO2 vierge Poly ref1 est donne´ dans la figure 2.17. Des zooms sur les raies
de diffraction des plans oriente´s {2 0 0}, {3 3 1} et {6 2 0} sont disponibles dans la figure 2.18.
Aucune diffe´rence significative n’est donc constate´e sur la microstructure de l’UO2 entre des
polycristaux pre´pare´s avec un recuit de 1400◦C/4h ou un recuit de 1700◦C/24h (suivi d’un
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polissage O.P.U.). En effet, les intensite´s entre leur diagramme se superposent.
Un affinement de structure par la me´thode de Rietveld [82] a e´te´ re´alise´ sur le diagramme
du polycristal d’UO2 vierge Poly ref1. Le re´sultat de l’affinement est e´galement visible dans la
figure 2.17. La structure de l’UO2 est bien retrouve´e, avec un parame`tre de maille de 5,471(7) A˚.
Ce qui est en bon accord avec la valeur trouve´e dans la litte´rature [13] (cf. section 1.2.1.2) .
Figure 2.17 – Diffractogramme θ/2θ obtenu sur le polycristal d’UO2 vierge Poly ref1 (les donne´es expe´ri-
mentales sont en rouge). Le re´sultat de l’affinement de la structure de l’UO2 avec la me´thode de Rietveld est
donne´ en noir. La diffe´rence entre l’intensite´ des donne´es expe´rimentales et cet ajustement est en bleu sur une
e´chelle a` part.
Les valeurs 2θ de ces raies sont indique´es dans le tableau 2.5. Les orientations {h k l} associe´es
a` ces raies sont e´galement affiche´es dans la projection ste´re´ographique dans la figure 2.19 (cf.
annexe C).
Logiciel d’analyse : Dans cette the`se, le logiciel WinPLOTR2009 [85] a e´te´ utilise´ pour
ajuster les raies de diffraction avec la fonction Pseudo-Voigt (cf. e´quation 2.20). L’ajustement de
la raie {4 0 0} obtenue sur le polycristal d’UO2 vierge Poly ref1 est illustre´ dans la figure 2.20.
Les largeurs a` mi-hauteur et les valeurs du facteur de Lorentz η trouve´es pour l’ajustement
de chaque raie sont affiche´es dans les figures 2.21a et 2.21b. Elles sont compare´es avec celles
obtenues sur les raies de LaB6. Les valeurs comparables entre l’UO2 vierge et LaB6, montrent
que le polycristal d’UO2 vierge Poly ref1 ne pre´sente pas de microde´formations mesurables.
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(a) {2 0 0} (b) {3 3 1} (c) {6 2 0}
Figure 2.18 – Raies de diffraction {2 0 0}, {3 3 1} et {6 2 0} de l’UO2 vierge obtenues par DRX en mode
θ/2θ sur les polycristaux Poly ref1 (recuit de 1400◦/4h) et Poly ref2 (recuit de 1700◦/24h suivi d’un polissage
O.P.U.).
{h k l} 2θ (degre´)
{1 1 1} 28,23
{2 0 0} 32,71
{2 2 0} 46,94
{3 1 1} 55,68
{2 2 2} 58,38
{4 0 0} 68,56
{3 3 1} 75,72
{4 2 0} 78,06
{4 2 2} 87,23
{5 1 1} 94,05
{3 3 3} 94,05
{4 4 0} 105,6
{5 3 1} 112,82
{4 4 2} 115,31
{6 0 0} 115,31
{6 2 0} 125,87
Table 2.5 – Raies de diffraction pre´sentes sur un diagramme de diffraction acquis en mode θ/2θ sur un
polycristal d’UO2 comportant des grains d’orientations uniforme´ment re´parties. Leurs positions angulaires sont
e´galement donne´es, pour une longueur d’onde de 1,5405 A˚(λKα,1).
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Figure 2.19 – Orientations dans la projection ste´re´ographique des grains d’un polycristal d’UO2 diffractant
en mode θ/2θ.
Figure 2.20 – Raie de diffraction {4 0 0} de l’UO2 obtenues par DRX en mode θ/2θ sur un polycristal vierge











Figure 2.21 – Evolution de la largeur a` mi-hauteur (FWHM) et du facteur de Lorentz η des raies de diffractions
d’un e´chantillon de re´fe´rence LaB6 et d’un polycristal d’UO2 vierge Poly ref1 analyse´s par DRX de laboratoire
en mode θ/2θ. Leurs valeurs ont e´te´ obtenues a` l’aide de WinPLOTR2009 [85].
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Profondeur atteinte par les rayons X pour chaque pic de diffraction : De par la
pe´ne´tration L limite´e des rayons X dans l’UO2, seule une couche en surface est susceptible de
diffracter. En effet, leur intensite´ de´croˆıt de manie`re exponentielle de par la loi de Beer Lambert :
I(λ, L) = I0(λ) · exp (−αLe) (2.24)
ou` λ est la longueur d’onde, I l’intensite´ a` la profondeur Le et I0 l’intensite´ incidente. L’intensite´
I est classiquement ne´glige´e lorsqu’elle est infe´rieure a` 10% de l’intensite´ du rayon incident I0
(i.e. une atte´nuation de 90%). Dans cette convention, la pe´ne´tration Le des rayons X est note´e
L. Pour des rayons X de 8,0478 keV (e´nergie correspondant a` la longueur d’onde de 1,5405 A˚),
L vaut 7,7 µm dans l’UO2 [86]. La profondeur h de cette couche est calculable a` partir de la





Ainsi, la profondeur de cette couche est diffe´rente en fonction du pic de diffraction conside´re´. Elles
Figure 2.22 – Penetration L, et profondeur h, en mode θ/2θ.
ont e´te´ calcule´es pour tous les pics de diffraction du tableau 2.5 et affiche´es dans la figure 2.23.
Ces valeurs sont infe´rieures au diame`tre moyen des grains des polycristaux d’UO2 e´tudie´s dans
cette the`se (∼18 µm). Statistiquement, seule une couche des grains en surface va diffracter. Si
ces polycristaux sont implante´s en He, il est notable que (cf. figure 2.23) :
– dans le cas a` 60 keV, l’e´paisseur de la couche diffractante est supe´rieure a` celle de la couche
implante´e pour tous les pics.
– dans le cas a` 500 keV, l’e´paisseur de la couche diffractante est supe´rieure a` celle de la
couche implante´e pour la grande majorite´ des pics (sauf {1 1 1} et {2 0 0}).
– dans le cas a` 1500 keV, l’e´paisseur de la couche diffractante est infe´rieure a` celle de la
couche implante´e pour la grande majorite´ des pics (sauf {6 2 0}).
Ainsi, le substrat va e´galement pouvoir eˆtre analyse´ (en tant que re´fe´rence) par DRX de labo-
ratoire dans le cas d’implantations en He a` 60 et 500 keV dans l’UO2. Pour l’implantation a`
1500 keV, la comparaison entre le diffraction dans la couche endommage´e et celle de l’UO2 non
endommage´, devra faire appel a` l’analyse en paralle`le d’un e´chantillon vierge d’implantation.
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Figure 2.23 – Profondeurs sonde´es par DRX dans l’UO2 en fonction de l’angle 2θ pour une e´nergie de
8,0478 keV, calcule´es avec une atte´nuation de 90% de l’intensite´ du rayon diffuse´. Pour comparaison, les e´paisseurs
de la zone endommage´e obtenues par calcul pour des implantations en He a` 60, 500 et 1500 keV sont indique´es
en rouge (cf. tableau 2.2).
2.4.2 Dispositif de microdiffraction (µ-DRX) sur synchrotron
2.4.2.1 Dispositif expe´rimental
La technique µ-DRX est disponible sur la ligne BM32 a` l’European Synchrotron Radiation
Facility (ESRF) [73]. Ce dispositif expe´rimental est repre´sente´ dans la figure 2.24. Un faisceau
de rayons X polychromatiques cohe´rents est ge´ne´re´ par les Bending Magnet Source a` partir des
e´lectrons tournant dans l’anneau de stockage du synchrotron (effet synchrotron), qui constituent
alors la source primaire [87]. Ce faisceau est intercepte´ en de´but de ligne par un couple de mi-
roirs entourant un monochromateur. Le premier miroir posse`de une couche d’Irridium de´pose´e
en surface, afin d’absorber une partie de l’e´nergie et de diminuer la puissance du faisceau qui ne
serait pas supporte´e par les syste`mes optiques de la ligne. Le deuxie`me miroir permet de refo-
caliser le faisceau vers des fentes microme´triques se trouvant a` 32,6 m de la source primaire. Le
monochromateur est, lui, compose´ d’un couple de cristaux qui permettent de re´gler l’e´nergie du
faisceau, quand celui-ci est re´gle´ en mode monochromatique. Dans ce cas, l’e´nergie est fixe´e avec
une pre´cision de ∆E/E de 1·10−4 (i.e. a` 1 eV a` une e´nergie de 10 keV) [88]. Ce monochromateur
peut toutefois eˆtre enleve´ afin d’obtenir un faisceau polychromatique.
Ces fentes microme´triques constituent une source secondaire, dont les rayons sont refocali-
se´s par deux derniers miroirs agence´s en ge´ome´trie Kirkpatrick-Baez (miroirs KB), juste avant
l’e´chantillon. A la surface de l’e´chantillon, le faisceau a alors une section elliptique de taille ty-
pique de 2×1 µm. Toutefois, le changement des miroirs KB permettra prochainement d’atteindre
une taille typique de 0, 5× 0, 3 µm.
69
Cet e´chantillon, dispose´ en bout de ligne, est incline´ de 40◦ par rapport au faisceau inci-
dent. Les faisceaux diffracte´s peuvent alors eˆtre re´cupe´re´s par une came´ra CCD place´e juste au
dessus de l’e´chantillon. Lors de cette the`se, deux came´ras CCD e´quivalentes de marques MAR
et ROPER ont e´te´ utilise´es. Cependant, la premie`re dispose d’un temps d’acquisition (readout)
de 4-5 secondes, la deuxie`me d’un temps d’acquisition d’environ 1 seconde. A la diffe´rence de
la DRX de laboratoire, le de´tecteur n’est pas line´aire mais a` deux dimensions. Il est circulaire
avec un diame`tre de 165 mm, et comporte des pixels carre´s de 80,6 µm de coˆte´. Le cliche´ obtenu
est donc un disque de 2048 pixels de diame`tre (cf. figure 2.28a). Un microscope optique place´
entre la came´ra et le faisceau permet d’observer la surface caracte´rise´e sur l’e´chantillon. Il est
principalement utilise´ lors de la refocalisation du faisceau.
Figure 2.24 – Repre´sentation sche´matique de la ligne BM32 a` l’ESRF.
Les 3 bases du dispositif : Des bases orthonorme´es peuvent eˆtre de´finies pour l’instrument,
l’e´chantillon et la came´ra : respectivement (~xinst, ~yinst, ~zinst), (~x,~y,~z) et (~xcam, ~ycam, ~zcam). La
base instrumentale est de´finie de manie`re a` ce que le faisceau incident arrive en −~yinst et que
~zinst soit normal au sol. Contrairement au dispositif de DRX classique (section 2.4.1.1), cette
base n’est pas identique a` celle de l’e´chantillon. En effet, (~x,~y,~z) diffe`re de la base instrumentale
d’une rotation de centre O de´finitivement fixe´e a` ω = −40◦ autour de ~xinst. Enfin, la base de la
came´ra diffe`re simplement de la base instrumentale d’une rotation de 180◦ autour de ~zinst. Elle
est cependant libre de faire de faibles rotations centre´es sur le point Ccam d’un angle β autour
de l’axe ~xinst puis d’un angle γ autour de ~zinst. Le point Ccam est l’intersection entre le plan
du de´tecteur et l’axe de direction zinst passant par le point O. Le dispositif et les repe`res sont
sche´matise´s dans la figure 2.25.
Translation de l’e´chantillon : Afin de faire diffracter des zones diffe´rentes a` la surface
de l’e´chantillon, celui-ci peut eˆtre translate´ late´ralement en ~x et en ~y par rapport au faisceau
incident fixe. Une translation en ~z est e´galement possible. Elle permet de garder la distance dd
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Figure 2.25 – Dispositif µ-DRX affecte´ des bases de l’instrument (~xinst, ~yinst, ~zinst), de l’e´chantillon (~x,~y,~z)
et de la came´ra (~xcam, ~ycam, ~zcam).
constante lors d’une translation late´rale. Pour cela, garder la focalisation de l’image obtenue
avec le microscope optique permet de corriger toute de´viation d’∼1 µm de dd.
Les parame`tres de calibration : Lors de la mise en marche de l’expe´rience ou d’un chan-
gement d’e´chantillon, 5 parame`tres sont susceptibles de s’e´carter sensiblement de leurs valeurs
moyennes :
– la distance dd entre les points O et Ccam, dont la valeur nominale est ∼68 mm.
– les deux coordonne´es (xcent,ycent) du point Ccam de la CCD, dont la valeur commune en
pixel (px) est proche de (1024 px,1024 px).
– les deux angles β et γ repe´rant la base (~xcam, ~ycam, ~zcam) de la came´ra par rapport au
faisceau incident, dont les valeurs nominales sont 0◦.
Ces valeurs sont de´termine´es a` partir d’un cliche´ de diffraction en mode polychromatique obtenu
avec un e´chantillon de re´fe´rence non contraint et de structure connue (cf. partie 2.4.2.2).
La taille du faisceau est mesure´e a` partir de bandes de Cuivre, aux bords francs, de´pose´es
en surface d’un autre e´chantillon en Silicium. Plus pre´cisement, une translation du faisceau sur
une bande est suivie par un de´tecteur de fluorescence (Rontec). L’e´volution de l’intensite´ alors
mesure´e permet de remonter a` la taille du faisceau, qui peut eˆtre corrige´e en modifiant les angles
des miroirs KB.
Deux modes d’utilisation : La technique µ-DRX se de´cline en deux modes diffe´rents :
– le mode Laue (polychromatique) : le faisceau incident est compose´ de rayons X d’une
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gamme d’e´nergie [Emin, Emax] pour faire diffracter un grand nombre de se´ries de plans
atomiques {h k l}. Le but est de de´terminer la direction des vecteurs de diffusion ~Khkl
pour chaque plans {h k l} a` partir des taˆches de diffraction produites par les rayons
diffracte´s sur le cliche´ µ-DRX acquis avec la came´ra CCD. Cependant, le large intervalle
d’e´nergies ne permet pas de mesurer les longueurs d’ondes λhkl associe´es a` chacune des
taˆches de diffractions obtenues. Les normes des vecteurs de diffusion associe´s || ~Khkl|| sont
donc inde´termine´es. Remarquons que l’intensite´ Ihkl des taˆches de diffraction ne permet
pas non plus de de´terminer || ~Khkl|| sans connaitre λhkl (cf. e´quation 2.19).
– le mode monochromatique : le faisceau incident est compose´ de rayons X ayant une e´nergie
fixe´e par l’utilisateur avec le monochromateur. Le but est de de´terminer l’e´nergie des rayons
diffracte´s produisant des taˆches de diffractions sur le cliche´ acquis avec la came´ra CCD.
2.4.2.2 Pre´sentation de la µ-DRX en mode polychromatique (ou mode Laue)
Le µ-faisceau en mode polychromatique : Dans le mode polychromatique, le faisceau
incident est compose´ de rayons X variant dans une gamme d’e´nergie de l’ordre du keV. Dans
cette the`se, deux gammes ont e´te´ utilise´es soit de 5 a` 13 keV, soit de 5 a` 22 keV (i.e. des longueurs
d’onde de 0,953 a` 2,479 A˚ ou de 0,563 a` 2,479 A˚ respectivement). Ceci implique la diffraction
de plusieurs se´ries diffe´rentes des plans atomiques (cf. section 2.3.2.2). Ces rayons diffracteront
dans diffe´rentes directions mais pourront eˆtre mesure´s simultane´ment par la came´ra CCD a` 2D
(cf. figure 2.26a).
(a) Mode polychromatique (b) Mode monochromatique
Figure 2.26 – Illustration du dispositif µ-DRX dans le mode polychromatique (figure a) et le mode monochro-
matique (figure b).
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Le cliche´ µ-DRX obtenue en mode polychromatique : Le cliche´ µ-DRX obtenu par la
came´ra CCD est dans le plan (~xcam, ~ycam). Il affiche des pics d’intensite´ (ou taˆches de diffraction)
a` l’intersection entre les faisceaux diffracte´s et le de´tecteur 2D. Le syste`me de coordonne´es du
cliche´ adopte´ par la suite est celui du repe`re (Ocam, ~xcam, ~ycam), dont l’unite´ est le pixel. Le point
Ocam = (0 pixel, 0 pixel) est de´fini dans la figure 2.27b.
Une taˆche de diffraction peut e´galement eˆtre repe´re´e dans le syste`me de coordonne´es (2θ, χ)
repe´rant le faisceau diffracte´ produisant cette taˆche sur la came´ra CCD. Ce faisceau est repe´re´
par rapport a` l’axe ~z (2θ = 0◦, χ = 0◦) avec une premie`re rotation centre´e en O de 2θ autour de
− ~xinst, puis de deuxie`me rotation centre´e en O de χ autour du vecteur ~yinst. Dans ce syste`me
de coordonne´es, la came´ra CCD se trouve dans un angle solide compris entre ∼ 50◦ et ∼ 140◦
pour 2θ et entre ∼ −50◦ et ∼ 50◦ pour χ. Par convention, si un point du cliche´ est repe´re´ avec
ce systeme de coordonne´es, les angles 2θ et χ seront pre´cise´s avant leurs valeurs. Par exemple,
le point Ccam se trouve en (2θ = 90
◦, χ = 0◦) par de´finition.
(a) Coordonne´es (2θ, χ) (b) Coordonne´es du de´tecteur
Figure 2.27 – Illustrations du syste`me de coordonne´es (2θ, χ) (figure a) et de l’image µ-DRX (figure b).
Le cliche´ µ-DRX du monocristal d’UO2 viergeMono ref est pre´sente´ dans la figure 2.28a. La
forme des taˆches de diffraction est elliptique et leurs intensite´s sont ajustables par une gaussienne
2D (cf. e´quation 2.26).
Taˆches de diffraction : Pour l’UO2 vierge, la forme de ces taˆches peut eˆtre approxime´e par
une fonction gaussienne 2D fG2D de centre (xcam,ycam) sur le cliche´ [90] :










ou` AG2D est l’intensite´ maximale au centre (xcam,0,ycam,0) du pic.
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(a) (b)
Figure 2.28 – Cliche´ obtenu par µ-DRX en mode polychromatique (avec une bande passante de 5 a` 13 keV)
sur le monocristal de l’UO2 vierge Mono ref . L’e´chelle d’intensite´ du nombre de coups rec¸us par chaque pixel est
de´finie du blanc au noir. Ce cliche´ est pre´sente´ avec des zooms sur des taˆches de diffraction de forme repre´sentative
a` toutes les autres, sur la figure (a). Le cliche´ indexe´ par XMAS [89] est pre´sente´ dans la figure (b) : les coordonne´es
de chaque taˆche sont donne´es dans le repe`re du re´seau re´ciproque.
Ces taˆches de diffraction peuvent eˆtre de´tecte´es, puis ajuste´es par une fonction fG2D a` l’aide
du logiciel XMAS [89, 90].
Indexation des taˆches du cliche´ µ-DRX : Connaissant la ge´ome´trie du dispositif ex-
pe´rimental, la direction du vecteur de diffusion ( ~Ki/|| ~Ki||) associe´ a` chaque taˆche peut eˆtre
de´termine´e (cf. annexe D). Les angles entre ces vecteurs de diffusion peuvent alors eˆtre compa-
re´s et identifie´s a` ceux entre les diffe´rentes raies de diffraction de l’UO2 possibles dans la gamme
d’e´nergie du faisceau incident (cf. sections 2.3.1.4 et 2.3.2.2). Chaque taˆche est alors indexe´e
(associe´e a` une raie {h k l}). Cette e´tape s’appelle l’indexation des taˆches d’un cliche´ µ-DRX.
Une routine du logiciel XMAS permet d’effectuer cette indexation [89, 90].
De´termination de l’orientation du cristal : Connaissant la ge´ome´trie du dispositif, de´-
terminer les directions de vecteurs de diffusion de diffe´rents plans atomiques a` partir de taˆches
de diffraction (au moins 4) permet de de´terminer la matrice d’orientation du cristal avec XMAS.
Calibration du dispositif expe´rimental : Les parame`tres de calibration du dispositif
expe´rimental dd, xcent, ycent, β et γ peuvent eˆtre affine´s a` partir d’un monocristal de germanium
(Ge) non de´forme´ d’orientation connue (cf. section 2.4.2.1). Cette affinement consiste d’abord
a` indexer un cliche´ µ-DRX acquis sur ce monocristal de Ge a` partir des valeurs nominales
approximatives de ces parame`tres (donne´es en section 2.4.2.1). La position de chaque taˆche
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indexe´e sur le cliche´ peut alors eˆtre compare´e a` la position simule´e pour un monocristal de
Ge non de´forme´. L’affinement des parame`tres de calibration consiste a` trouver leur valeur en
minimisant l’e´cart moyen pour toutes les taˆches entre ces deux positions. Une routine du logiciel
XMAS permet e´galement de re´aliser cet affinement [89, 90].
Orientation des grains dans le polycristal d’UO2 vierge : Dans le cas d’un polycristal,
un cliche´ peut eˆtre acquis sur chaque grain d’un polycristal d’UO2. En effet, leur diame`tre moyen
est de 18 µm, alors que la taille du faisceau incident est de 1× 2 µm2.
Les cliche´s µ-DRX obtenus sur ces grains correspondent a` ceux d’un monocristal de meˆme
orientation. Toutefois, des taˆches provenant de la diffraction dans les grains voisins sont visibles
de par un faible e´talement du faisceau. Ces taˆches, de faibles intensite´s, ne geˆnent pas l’indexation
des taˆches du grain principal (directement sous le faisceau incident),
Dans le polycristal Poly 1ref , 816 cliche´s ont e´te´ acquis sur diffe´rents grains (cf. tableau 2.8).
L’orientation {h k l} de chacun de ces grains est affiche´e dans la projection ste´re´ographique dans
la figure 2.29. La distribution de ces orientations est homoge`ne sur toute la projection ste´re´ogra-
Figure 2.29 – Orientations {h k l} des 816 cliche´s µ-DRX acquis sur le polycristal implante´ Poly 1ref , affiche´es
en projection ste´re´ographique (points rouges).
phique. Les grains du polycristal Poly 1ref sont donc uniforme´ment oriente´s. La pre´paration
des pastilles d’UO2 utilise´es dans cette the`se n’induit donc pas d’orientation pre´fe´rentielle des
grains, comme sugge´re´ dans d’autres d’e´tudes [19, 20].
2.4.2.3 Pre´sentation de la µ-DRX en mode monochromatique
Si le mode polychromatique permet de faire diffracter simultane´ment plusieurs se´ries de plans
atomiques, il ne permet cependant pas de mesurer a` quelle e´nergie la diffraction se fait. L’objectif
du mode monochromatique est pre´cise´ment (a` 1 eV pre`s) de de´terminer l’e´nergie de chaque pic
de diffraction obtenu sur le cliche´ en mode polychromatique. Une fois le cristal oriente´ et les pics
de diffraction indexe´s en mode polychromatique, l’e´nergie des photons associe´s a` un pic peut
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eˆtre mesure´e avec ce mode monochromatique [88]. L’e´nergie du faisceau incident est alors fixe´e
avec le monochromateur avec une incertitude de ∼ 3, 75 · 10−2% sur sa valeur (cf. figure 2.26b).
Le proce´de´ pour mesurer l’e´nergie d’un pic de diffraction consiste a` incre´menter l’e´nergie du
faisceau incident dans un intervalle [Emin, Emax]. Cet intervalle peut eˆtre estime´ en calculant
l’e´nergie the´orique de ce pic de diffraction dans le cristal parfait : a` partir de la direction de son
vecteur de diffusion ~K et de la loi de Bragg. Pour chaque incre´mentation en e´nergie, un cliche´
est acquis par la came´ra CCD. Lorsque l’e´nergie incidente vaut celle permettant de remplir la
condition de Bragg, l’intensite´ du pic sur le cliche´ atteint son maximum. Afin d’en de´terminer le
spectre, une fonction gaussienne 2D est ajuste´e sur l’ensemble de ces cliche´s a` l’aide du logiciel
MapCanvas, inte´gre´ dans la suite LaueTools [91]. La position de cette fonction gaussienne 2D
est celle du pic e´tudie´, pre´ce´demment de´termine´ sur un cliche´ pris en mode polychromatique.
Toutefois des variations de cette position sont permises sur une zone de 40 pixels en xcam et en
ycam, afin de prendre en compte une e´ventuelle de´rive de cette position en fonction de l’e´nergie.
Ce proce´de´ est illustre´ dans la figure 2.30. Le spectre du pic donnant son intensite´ en fonction
de l’e´nergie incidente est alors obtenu. Le spectre d’un pic de diffraction du monocristal d’UO2
vierge pre´sente´ en figure 2.28 est donne´ dans la figure 2.31. L’intensite´ du pic est ajuste´e par
une fonction gaussienne, comme illustre´ dans cette figure. Le centre de cette gaussienne donne
l’e´nergie associe´e a` ce pic de diffraction.
Lors du passage du mode polychromatique vers le mode monochromatique, le faisceau in-
cident peut subir une le´ge`re de´viation. Cette de´viation peut eˆtre de´termine´e en refaisant la
calibration du montage sur la somme de tous les cliche´s obtenus en mode monochromatique
sur au moins 5 pics. Cette somme est en fait e´quivalente au cliche´ polychromatique dans un
intervalle d’e´nergie comportant ces 5 pics.
Epaisseur de la couche diffractante en fonction de l’e´nergie et de la position sur
le cliche´ du pic e´tudie´ : La profondeur h(2θ, χ,E) atteinte dans l’UO2 par les rayons X
diffracte´s (cf. section 2.4.1.2), de´pend de la position (2θ, χ) de la taˆche de diffraction sur le cliche´
µ-DRX. Cette de´pendance est exprime´e par la fonction F (2θ, χ), donne´e dans la figure 2.32. La
pe´ne´tration L(E) des rayons X dans l’UO2 associe´s a` cette raie de Bragg de´pend de leur e´nergie
E, comme affiche´ dans la figure 2.33. D’apre`s la ge´ome´trie du dispositif (cf. figure 2.27a), la
profondeur est maximale (hmax) pour des rayons produisant une taˆche en (θ=130
◦,χ=0◦) sur
le cliche´ et est nulle pour des rayons produisant une taˆche en (θ=40◦,χ=0◦). La profondeur
h(2θ, χ,E) est donc de´finie par :
h(2θ, χ,E) = L(E) · F (2θ, χ) (2.27)
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Figure 2.30 – Illustration du processus de de´termination de l’e´nergie de diffraction d’un pic sur le cliche´
µ-DRX. L’e´nergie du faisceau incident est incre´mente´e. L’intensite´ augmente quand cette e´nergie approche celle
satisfaisant le loi de Bragg pour ce pic.
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Figure 2.31 – Spectre obtenu par µ-DRX en mode monochromatique sur le pic {0 2 6} du monocristal d’UO2
vierge (cf. figure 2.28b). La fonction gaussienne ajuste´e sur ce spectre est indique´e en rouge.
Figure 2.32 – Valeurs de la fonction F (2θ, χ) en fonction de la position d’une taˆche sur un cliche´ µ-DRX.
Figure 2.33 – Longueur d’atte´nuation de 10% de l’intensite´ des rayons X par rapport a` l’intensite´ incidente
dans l’UO2, en fonction de leur e´nergie.
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Les valeurs de hmax sont donne´es dans le tableau 2.6 pour diffe´rentes e´nergies : 5 keV (e´nergie
minimale utilise´e en µ-DRX en mode polychromatique), 22 keV (e´nergie maximale utilise´e en
µ-DRX en mode polychromatique) et 17 keV (e´nergie maximisant la pe´ne´tration des rayons X
dans l’UO2 entre 5 et 22 keV).




Table 2.6 – Profondeur maximale hmax atteinte par des rayons X diffracte´s et produisant une taˆche sur un
cliche´ µ-DRX.
2.5 De´termination des de´formations par diffraction des rayons X
Dans cette the`se, ces diffe´rents dispositifs ont e´te´ utilise´s dans le but de caracte´riser, aux
e´chelles macroscopique et microscopique, les de´formations dans la couche implante´e en ions He
de polycristaux d’UO2.
2.5.1 Analyse des de´formations dans une couche implante´e en ions
2.5.1.1 De´termination de la de´formation normale a` la surface implante´e (εzz) :
en mode θ/2θ
Sur un monocristal ou un grain : Une de´formation ∆hkl normale a` la surface implante´e
d’un monocristal ou d’un grain modifie la distance interre´ticulaire de la se´rie de plans {h k l}
paralle`les a` la surface implante´e. La relation entre ∆hkl et les distances interre´ticulaires de ces






≈ dd,hkl − d0,hkl
d0,hkl
(2.28)
Cette de´formation e´tant dirige´e selon la normale a` surface implante´e (cf. annexe A) :
εzzhkl = ∆hkl (2.29)
La raie de diffraction {4 0 0} obtenue sur le polycristal d’UO2 implante´ Poly60 0 est repre´-
sente´e dans la figure 2.34. Un de´doublement de cette raie est observe´e traduisant la variation de
la distance interre´ticulaire de ces plans entre la couche implante´e et le substrat. Cette technique
semble donc efficace pour mesurer la composante εzzhkl sur des e´chantillons implante´s pour
diffe´rents grains {h k l}.
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Figure 2.34 – Raie de diffraction {4 0 0} de l’UO2 obtenue par DRX en mode θ/2θ sur le polycristal d’UO2
implante´ Poly60 0. Le fit des deux doublets (Kα,1,Kα,2) par deux fonctions Pseudo-Voigt obtenus par Win-
PLOTR2009 [85] est e´galement affiche´s. Une troisie`me fonction est ajoute´e pour tenir compte du gradient de
de´formation.
Pour une se´rie de plans {h k l}, la me´thode consiste a` mesurer la position angulaire du pic
Kα,1 de la couche implante´e (2θd,hkl) et celle du pic issu d’une re´fe´rence (2θ0,hkl). Ces positions
sont obtenues en ajustant chaque doublet avec WinPLOTR2009 [85], de la meˆme manie`re que
pour le polycristal vierge (cf. figure 2.20). A partir de ces positions 2θd,hkl et 2θ0,hkl, les distances








Pour certaines raies montrant un e´cart angulaire important entre le doublet (Kα,1,Kα,2) issu
du substrat et celui issu de la couche endommage´e, une intensite´ non nulle est observe´e. Elle
provient certainement d’une gradient de de´formation. Afin de permettre l’ajustement des deux
doublets, ce gradient a e´galement e´te´ ajuste´ dans ces cas, mais n’a pas e´te´ interpre´te´ (en bleu
sur la figure 2.34).
Remarque pour les grains d’un polycristal : Le faisceau e´tant macroscopique, la valeur de
la composante εzzhkl est moyenne´e pour tous les grains de meˆme orientation {h k l} diffractant
dans les meˆmes conditions. De plus, seules les orientations tabule´es dans le tableau 2.5 sont
disponibles.
2.5.1.2 De´termination des contraintes par la me´thode des sin2ψ
La me´thode des sin2(ψ) est classiquement utilise´e en diffraction des rayons X pour mesurer
des contraintes re´siduelles dans les mate´riaux [92, 93].
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2.5.1.2.a Acquisition de diagrammes de diffraction θ/2θ pour diffe´rentes valeurs de
ψ
Des diagrammes θ/2θ (cf. section 2.4.1.2) peuvent eˆtre acquis pour diffe´rentes valeurs de ψ.
Pour cela, le diffractome`tre doit disposer d’un moteur de rotation de l’e´chantillon selon ψ (cf.
section 2.4.1.1).
Avec ces mesures, l’e´volution de la position angulaire d’un pic de diffraction {h k l} peut eˆtre
suivie selon θ, mais e´galement selon ψ et φ. La distance interre´ticulaire dφ,ψ,hkl peut donc eˆtre
de´termine´e pour des plans ayant un vecteur de diffusion ~K (e´quation 2.2) suivant la direction
donne´e par le vecteur ~zinst illustre´ dans la figure 2.35.
Figure 2.35 – Illustration des repe`res laboratoire (~xinst,~yinst,~zinst) et e´chantillon (~x,~y,~z).
Si cette distance est de´termine´e sur des e´chantillons avec de´formation (dφ,ψ,hkl) ou sans
de´formation (d0,φ,ψ,hkl), la de´formation dans la direction ~zinst peut eˆtre de´finie comme suit :





≈ dφ,ψ,hkl − d0,φ,ψ,hkl
d0,φ,ψ,hkl
(2.31)
La me´thode des sin2ψ s’appuie sur cette composante de de´formation.
2.5.1.2.b Pre´sentation de la me´thode des sin2ψ
Lors d’un essai me´canique, un e´chantillon polycristallin est soumis a` un chargement macro-
scopique σ [92–95]. Les de´formations εL3 (φ, ψ, hkl) sont mesure´es dans les cristaux par diffraction
X pour un ou plusieurs pics de diffraction {h k l}.
Homoge´ne´isation : Cette me´thode s’appuie sur des mode`les d’homoge´ne´isation pour expri-
mer l’effet des contraintes macroscopiques subies par l’e´chantillon sur les de´formations microsco-
piques a` l’e´chelle des cristaux. Les mode`les classiquement utilise´s sont ceux de Voigt, de Reuss
et de Kro¨ner.
Le travail de cette the`se s’appuie sur le mode`le de Kro¨ner [27]. Pour en exposer les formules,
il est utile de de´finir, pour les cristaux d’UO2, le coefficient de compressibilite´ K et deux modules
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de cisaillement Ga et Gb a` partir des coefficients Cij de la matrice d’e´lasticite´ (cf. e´quation 1.3)
ou Sij de la matrice de souplesse :




2Ga = C11 − C12 = 1
S11 − S12 , (2.32b)




Si les grains sont uniforme´ment oriente´s, ce qui est le cas pour les e´chantillons e´tudie´s dans
cette the`se (cf. section 2.4.2.2), le polycristal est un mate´riau isotrope, caracte´rise´ par des mo-
dules de compressibilite´ KK et GK suivants :
KK = K, (2.33a)
G⋆ =
GK (9K + 8GK)
6 (K + 2GK)
, (2.33b)
GK =
5GaGb + (2Ga + 3Gb)G⋆
3Ga + 2Gb + 5G⋆
(2.33c)
Cette the´orie fait apparaˆıtre un second module de cisaillement G⋆. Chaque module de ci-
saillement de´pend de l’autre. Pour en obtenir la valeur nume´rique, il faut soit re´soudre une
e´quation du troisie`me degre´, soit utiliser une me´thode ite´rative.
De´formations cristallines : La the´orie de Kro¨ner permet d’exprimer les de´formations lo-
cales ε dans chaque cristal en fonction des contraintes σ applique´es au mate´riau a` l’e´chelle
macroscopique [92, 94] :
ε = S : B : σ (2.34)
La matrice S : B dans cette expression, bien que reliant des de´formations a` des contraintes,
n’est pas une matrice de souplesse. Il s’agit de la combinaison de la matrice de souplesse S
du cristal, a` une matrice de localisation B, qui permet de transfe´rer les contraintes de l’e´chelle
macroscopique dans le grain. Cependant, pour un mate´riau cubique, elle prend la forme d’une
matrice de souplesse cubique :

















11 0 0 0
0 0 0 SB44 0 0
0 0 0 0 SB44 0




































Orientation cristalline : La relation (2.34), qui relie de´formations microscopiques aux
contraintes macroscopiques, a e´te´ formule´e ici dans le cadre du mode`le de Kro¨ner. Elle de-
meure cependant une hypothe`se fondamentale de la me´thode des sin2(ψ). Elle suppose que dans
chaque grain les de´formations sont homoge`nes et ne de´pendent que de l’orientation du grain.
Diffraction : Dans le repe`re de laboratoire, l’axe ~zinst est oriente´ pour co¨ıncider avec les
directions des plans diffractant. Pour chaque raie de Bragg {h k l}, le de´tecteur enregistre
les contributions de tous les grains dont la direction [h k l] correspond avec l’axe ~zinst (cf.
section 2.5.1.2.a). Si le mate´riau est non texture´, c’est-a`-dire dont les cristaux sont uniforme´ment
oriente´s, cette prise de moyenne simplifie l’expression de la de´formation :










ou` les constantes radiocristallographiques s1 et s2 de´pendent de la direction hkl a` travers le
facteur d’orientation :
r =
k2 l2 + h2 l2 + h2 k2
(h2 + k2 + l2)2
, (2.41)
et des coefficients de la matrice de pseudo souplesse S : B :
s1(hkl) = S
B
12 + r s0, (2.42)
s2(hkl) = 2 (S
B
11 − SB12 − 3 r s0), (2.43)
s0 = S
B




Orientation de l’e´chantillon : L’orientation de l’e´chantillon par rapport au repe`re du
laboratoire est caracte´rise´e par deux angles, habituellement note´s ϕ et ψ, repre´sente´s sur la
figure 2.35. La me´thode des sin2(ψ) consiste a` faire tourner l’e´chantillon en modifiant ces angles
(cf. section 2.5.1.2.a).
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La de´formation εL3 mesure´e par diffraction X (2.40) de´pend des contraintes macroscopiques











(cos2(ϕ) sin2(ψ)σe1 + sin





(sin(2ψ) sin(ϕ)σe4 + sin(2ψ) cos(ϕ)σ
e
5 + sin(2ϕ) sin
2(ψ)σe6). (2.45)
2.5.1.2.c Application a` des e´chantillons implante´s
Des diagrammes θ/2θ acquis pour diffe´rentes valeurs de ψ autour de la position angulaire
de la raie de Bragg {4 2 2} sur le polycristal Poly60 3 sont disponibles dans la figure 2.36. Sur
Figure 2.36 – Diagrammes θ/2θ autour de la position angulaire de la raie de Bragg {4 2 2} du polycristal
Poly60 3 pour diffe´rentes valeurs de ψ.
chaque diagramme, le pic issu de la couche implante´e et celui issu du substrat apparaissent. Ils
tendent a` se superposer lorsque ψ s’e´loigne de 0◦. La distance interre´ticulaire peut donc eˆtre
mesure´e pour la raie de Bragg {4 2 2} dans cette couche implante´e et le substrat, ce qui permet
de de´terminer la de´formation εL3 entre les deux.
Cette me´thode semble donc applicable a` des polycristaux implante´s. L’application d’un mo-
de`le de couche mince de´forme´e sur un substrat [16, 96, 97] permettra d’exploiter ces donne´es
dans le chapitre 4.
2.5.2 La de´formation en µ-DRX : Obtention du tenseur G
Si un monocristal ou un grain dans un polycristal subit un gradient de de´placement G, tout
vecteur de diffusion ~K du re´seau re´ciproque subit e´galement une transformation de sa direction
~K/|| ~K|| et de sa norme || ~K||. Les vecteurs ~K et ~K ′ avec et sans de´formation sont lie´s par la
relation :
~K ′ = (I +G)−1
T · ~K (2.46)
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Avec cette relation, la technique µ-DRX permet de de´terminer comple`tement le tenseur G en
mesurant la direction (mode polychromatique) et la norme (mode monochromatique) des
vecteurs de diffusion ~K et ~K ′ avant et apre`s de´formation.
2.5.2.1 Le mode polychromatique
Principe de la de´termination du tenseur gradient de de´placement G en mode poly-
chromatique : Le cliche´ en mode polychromatique d’un monocristal avec ou sans de´formation
et/ou rotation va permettre de de´terminer le tenseur gradient de de´placement G caracte´risant
ce changement. Cependant l’e´nergie et donc la norme des vecteurs de diffusion || ~K||, ne sont pas
accessibles dans le mode polychromatique. La partie isotrope du tenseur G ne peut donc eˆtre
de´termine´e qu’a` une constante inconnue p pre`s. Ainsi le gradient G∗ de´termine´ dans le mode
polychromatique prend la forme :
G∗ = G+ p · I =


gxx + p gxy gxz
gyx gyy + p gyz














Le tenseur G∗ peut eˆtre de´termine´ en l’ajustant avec l’e´quation 2.46 sur l’e´volution d’au
moins 4 vecteurs de diffraction ~Ki en ~K
′
i (ou` i est un nume´ro attribue´ a` une serie de plans
paralle`les diffractant). Cependant, la constante p doit eˆtre fixe´e avant de faire cet ajustement,
selon une convention arbitraire. Deux conventions e´quivalentes existent.
Convention de´viatorique : L’annulation de la trace de G est ge´ne´ralement utilise´e afin





gxx −∆/3 gxy gxz
gyx gyy −∆/3 gyz
gzx gzy gzz −∆/3

 , (2.48)
Convention de la premie`re composante nulle : L’annulation de g∗xx peut aussi eˆtre





gyx gyy − gxx gyz
gzx gzy gzz − gxx

 (2.49)
C’est cette convention qui est adopte´e dans cette the`se, en regard du mode`le me´canique pre´sente´
au chapitre 4.
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Figure 2.37 – Cliche´ de µ-DRX obtenu en mode polychromatique (5 a` 13 keV) au milieu de la surface implante´e
d’un monocristal d’UO2 implante´ en He a` 60 keV a` 20·10
15 at/cm2 (Mono60 0). Des zooms sont faits sur des
taˆches de diffraction au centre et en pe´riphe´rie du cliche´. Un profil d’intensite´ est donne´ selon un axe (en rouge)
passant par les deux pics de chaque taˆche de´double´e.
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Cas d’un monocristal d’UO2 implante´ en He : Le cliche´ d’un monocristal d’UO2 im-
plante´ en He a` 60 keV est donne´ en figure 2.37. Les taˆches de diffraction sont quasiment toutes
de´double´es. La disposition relative des deux pics composant chaque taˆche de´pend de la position
de celle-ci sur le cliche´. En effet, deux particularite´s re´currentes sont remarque´es :
– Si la taˆche se trouve en pe´riphe´rie du cliche´, cet e´cart est grand, entre 10 et 20 pixels. Si
la taˆche se trouve proche de la position (2 = 80◦, χ = 0◦), l’e´cart est nul (recouvrement
des deux pics).
– Le pic le plus intense de chaque taˆche de´double´e est toujours plus proche de la position
(2θ = 80◦, χ = 0◦) par rapport au pic moins intense. Plus pre´cise´ment, l’axe entre ces deux
pics est quasiment radial sur le cliche´ et passe par une zone proche de (2θ = 80◦, χ = 0◦).
Ce de´doublement provient de la diffraction dans la couche implante´e et dans le substrat. Les
pics de diffraction issus du substrat vont servir de re´fe´rence (non de´forme´e), ceux issus de la
couche implante´e vont permettre de de´terminer G∗ sur un meˆme cliche´. La technique µ-DRX en
mode polychromatique semble donc adapte´e a` la de´termination des de´formations dans la couche
endommage´e de l’UO2 implante´ en ions He a` 60 keV.
2.5.2.2 Le mode monochromatique
Principe de la de´termination de la dilatation isotrope en mode monochromatique :
Le mode monochromatique permet de mesurer l’e´nergie d’un pic de diffraction de l’e´chantillon
avec et sans une de´formation caracte´rise´e par un tenseur G : respectivement nomme´es E et E ’.
Toutefois, l’e´tat avant de´formation n’est pas toujours accessible. Dans ce cas, l’e´nergie E est
calcule´e dans le cas d’un cristal parfait a` partir de la direction du vecteur ~K du pic en utilisant







or (cf. e´quation 2.2) :
||~kin||2 = || ~K||2 + ||~kin||2 + 2( ~K · ~uin)(~kin · ~uin) (2.51)
ou` ~uin est la direction du vecteur incident (cf. e´quation 2.3). Donc :
||~kin|| = − ||
~K||2
2 ~K · ~uin
~uin (2.52)











En faisant intervenir le tenseur G∗ (e´quations 2.46 et 2.47), la relation entre E et E′ devient :
E′ = E
||(I + (G∗ − p · I)))−1T ~K||
|| ~K||
~K · ~uin
~K(I + (G∗ − p · I))−1 · ~uin
(2.54)
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Le tenseur G∗ et les directions ~K/|| ~K|| de la taˆche de diffraction avant de´formation sont
pre´alablement de´termine´s en mode polychromatique. Cette relation permet donc de trouver
la constante p a` partir de la mesure de l’e´nergie d’un seul pic de diffraction sans et avec de´for-
mation.
Cas d’un e´chantillon d’UO2 implante´ en He : Le spectre d’une taˆche de diffraction
d’un e´chantillon d’UO2 implante´ en He est donne´ dans la figure 2.38. Le pic de diffraction
Figure 2.38 – Spectre obtenu par µ-DRX en mode monochromatique sur le pic [2 2 4] d’un grain oriente´ [4 5 9]
du polycristal d’UO2 implante´ en He a` 60 keV a` 20·10
15 at/cm2 (Poly60 0).
subit e´galement un de´doublement sur le spectre. Ce de´doublement provient de la diffraction
dans la couche implante´e et dans le substrat. Alors que le substrat permet de mesurer E , la
diffraction dans la couche implante´e va permettre de de´terminer E ’ sur un meˆme spectre. La
technique µ-DRX en mode monochromatique semble donc e´galement adapte´e a` la de´termination
des de´formations dans la couche endommage´e de l’UO2 implante´ en ions He a` 60 keV.
Alternative macroscopique au mode monochromatique : Chaque point de mesure
sur le spectre d’une seule taˆche de diffraction demande l’acquisition d’un cliche´. Pour un seul
grain, l’obtention des spectres de plusieurs taˆches demande donc un temps relativement long
(∼2 heures) par rapport a` l’analyse en mode polychromatique (un seul cliche´ ne´cessaire, ∼5 se-
condes). Une alternative plus rapide pour de´terminer la constant p existe. Elle consiste a` com-
parer la valeur de g∗zz mesure´e par µ-DRX avec celle de gzz mesure´e par DRX de laboratoire
pour le meˆme monocristal ou des grains de meˆme orientation. Cette me´thode fait intervenir une
technique macroscopique mais est beaucoup plus rapide. Cette rapidite´ peut eˆtre un avantage
dans la gestion du temps lors d’une expe´rience sur synchrotron, ou` le temps de faisceau est
limite´.
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2.5.2.3 Caracte´risation du tenseur G dans la couche implante´e de polycristaux
d’UO2
La taille du faisceau de rayons X incident sur l’e´chantillon (1 × 2 µm2) est infe´rieure d’un
ordre de grandeur par rapport a` la taille des grains dans les polycristaux d’UO2 (∼18 µm). Le
cliche´ d’un grain est donc semblable a` celui d’un monocristal de meˆme orientation. Toutefois, des
taˆches de diffraction de faible intensite´ des grains voisins peuvent apparaitre du fait du faible
e´talement du faisceau. Ceci n’empeˆche cependant pas le succe`s de l’indexation par le logiciel
XMAS du grain sonde´.
Le cliche´ µ-DRX pris dans un grain d’un polycristal d’UO2 implante´ en He a` 60 keV est
pre´sente´ dans la figure 2.39. Le meˆme de´doublement des taˆches de diffraction est observe´. Ainsi,
la de´termination du tenseur G dans la couche implante´e d’un grain va se faire de la meˆme
manie`re que pour un monocristal implante´.
Figure 2.39 – Cliche´ de µ-DRX obtenue en mode polychromatique sur un grain en surface du polycristal
d’UO2 implante´ en He a` 60 keV a` 20·10
15 at/cm2 (Poly60 0). Des zooms sont faits sur des taˆches de diffraction
au centre et en pe´riphe´rie du cliche´.
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2.6 Re´capitulatif des caracte´risations effectue´es
Les diffe´rentes caracte´risations a` l’e´chelle macroscopique de e´chantillons pre´sente´s dans la
section 2.2.1 sont :
– la caracte´risation “θ/2θ” (mode Bragg-Brentano) : acquisition de diagrammes θ/2θ par
DRX de laboratoire (Bruker D8 advance). Tous les polycristaux du tableau 2.1 ont e´te´
caracte´rise´s. Les valeurs du pas en 2θ est de 0,009◦ et du temps de comptage de 1 seconde
en chaque pas. La vitesse de rotation de l’e´chantillon autour de la normale a` la surface
implante´e (φ) est de 10◦/seconde.
– la caracte´risation“sin2ψ” : acquisition de diagrammes θ/2θ pour plusieurs valeurs de ψ par
DRX de laboratoire (Seifert). Les polycristaux Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3 et Poly60 4
ont e´te´ caracte´rise´s. Pour chaque, les diffe´rentes valeurs ψ pour lesquelles un diagramme
θ/2θ a e´te´ acquis sont donne´es dans le tableau 2.7. Ces diagrammes ont plus pre´cisement
e´te´ acquis sur des zones d’inte´reˆt en 2θ centre´es sur plusieurs raies de diffraction {h k l},
e´galement indique´es dans ce tableau. Le pas en 2θ, le temps de comptage en chaque pas,
la vitesse de rotation en φ pour chaque raie sont e´galement donne´s.
Les diffe´rentes caracte´risations a` l’e´chelle microscopique des e´chantillons pre´sente´s dans la
section 2.2.1 sont :
– des cartographies “larges” µ-DRX en mode polychromatique : des cliche´s µ-DRX ont e´te´
acquis sur une surface de 500×500 µm2, avec un pas de 10 µm en ~x et de 30 µm en ~y. Tous
les e´chantillons caracte´rise´s sont re´fe´rence´s dans le tableau 2.8. Les diffe´rents parame`tres
expe´rimentaux y sont de´taille´s comme la bande passante du faisceau incident et le temps
de comptage par cliche´.
– des cartographies “serre´es” µ-DRX en mode polychromatique : des cliche´s µ-DRX ont e´te´
acquis sur une surface de 60 × 60 µm2 ou 75 × 100 µm2, avec un pas de 1,5 µm en ~x
et de 2 µm en ~y. Les 3 polycristaux sur lesquels une cartographie serre´e a e´te´ faite sont
re´fe´rence´s dans le tableau 2.8. Les diffe´rents parame`tres expe´rimentaux y sont de´taille´s
comme la bande passante du faisceau incident et le temps de comptage par cliche´. L’orien-
tation de´termine´e en chacun de ces cliche´s, permet de reconnaitre la forme des grains a` la
surface de l’e´chantillon (cartographie d’orientation). Tous les cliche´s pre´sentant une meˆme
orientation avec une tole´rance de 0,5◦ sont conside´re´s comme provenant d’un grain. Les
cartographies d’orientation de ces 3 polycristaux sont donne´es dans les figures 2.40, 2.41
et 2.42.
– Spectre µ-DRX en mode monochromatique : Les e´chantillons sur lesquels des spectres ont
e´te´ mesure´s sont donne´s dans le tableau 2.9. Les taˆches {h k l} de diffraction sur lesquelles
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Polycristal ψ {h k l} Pas en 2θ t2θ ωφ
(◦) (◦) (s) en φ (◦/s)
Poly60 1 [-30 ; -25,66 ; -20,71 ; -14,48 ; 0 ; {4 2 2} 0,01 21,6 50
14,48 ; 20,71 ; 25,66 ; 30]
idem {5 1 1} 0,02 21,6 50
Poly60 2 [-50 ; -41,56 ; -32,80 ; -22,52 ; 0 ; {4 2 2} 0,02 21,6 50
22,52 ; 32,80 ; 41,56 ; 50]
idem {5 1 1} 0,02 21,6 50
Poly60 3 [-50 ; -41,56 ; -32,80 ; -22,52 ; 0 ; {2 2 0} 0,01 7,2 50
22,52 ; 32,80 ; 41,56 ; 50]
idem {3 1 1} 0,01 7,2 50
idem {4 2 2} 0,02 14,4 50
idem {5 1 1} 0,02 14,4 50
Poly60 4 [-40 ; -33,83 ; -27,03 ; -18,75 ; 0 ; {4 2 2} 0,02 21,6 50
18,75 ; 27,03 ; 33,83 ; 40]
idem {5 1 1} 0,02 21,6 50
Table 2.7 – De´tails des caracte´risations “sin2ψ” mene´es sur les polycristaux Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3
et Poly60 4. Pour chaque, les pics de diffraction {h k l} analyse´s en θ/2θ pour 9 valeurs diffe´rentes de ψ sont
indique´es. Ces 9 valeurs de ψ donne´es. Le pas en 2θ, le temps de comptage t2θ et la vitesse de rotation en φ (note´e
ωφ dans ce tableau) de l’e´chantillon pour chaque pas sont e´galement donne´s.
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ces spectres ont e´te´ acquis sont indique´es. Pour les e´chantillons implante´s, deux spectres
ont e´te´ collecte´s par taˆche respectivement sur un domaine en e´nergie long (incluant les pics
issus du substrat et de la couche implante´e) et un court (incluant le pic issu du substrat
uniquement). L’intervalle et le pas en e´nergie, ainsi que le temps de comptage par cliche´
sont e´galement donne´s.
Figure 2.40 – Cartographie serre´e d’orientation du polycristal Poly60 4. Les diffe´rents grains,
discrimine´s par leur orientation, sont repre´sente´s par des couleurs diffe´rentes.
Figure 2.41 – Cartographie serre´e d’orientation du polycristal Poly500 4. Les diffe´rents grains,
discrimine´s par leur orientation, sont repre´sente´s par des couleurs diffe´rentes.
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Figure 2.42 – Cartographie serre´e d’orientation du polycristal Poly1500 4. Les diffe´rents grains,
discrimine´s par leur orientation, sont repre´sente´s par des couleurs diffe´rentes.
Polycristal Taille Pas en ~x Pas en ~y Bande passante t Nombre de
(µm) (µm) (µm) (keV) (s) cliche´s
Cartographie large
Poly 1ref 500× 500 10 31 5-22 0,5 816
Poly60 0 500× 500 12,8 16,7 5-13 0,5 1241
Poly60 1 500× 500 10 41 5-13 0,5 612
Poly60 2 500× 500 10 41 5-13 0,5 612
Poly60 3 500× 500 10 31 5-13 0,5 816
Poly60 4 500× 500 10 31 5-13 0,5 816
Poly60 5 500× 500 10 14 5-13 0,5 918
Poly60 6 500× 500 10 14 5-13 0,5 1785
Poly500 4 500× 500 10 12,5 5-22 0,1 2050
Poly1500 4 400× 750 10 20 5-22 0,1 1476
Cartographie serre´e
Poly60 4 60× 60 1,5 2 5-22 0,1 1230
Poly500 4 75× 100 1,5 2 5-22 0,1 2550
Poly1500 4 60× 60 1,5 2 5-22 0,1 1230
Table 2.8 – Liste des cartographies µ-DRX larges et serre´es collecte´es sur diffe´rents polycristaux. Leur taille,
ainsi que le pas en ~x et en ~y entre chaque cliche´ sont donne´es. La bande passante du faisceau incident, le temps
de comptage pour chaque cliche´, et le nombre de cliche´s acquis par cartographie sont e´galement indique´s.
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{h k l} Emin Emin Pas en Energie t
(keV) (keV) (keV) (s)
Mono60 0
{228} 11,61 11,75 1 1
11,7 11,75 1 0,1
{115} 11,21 11,35 1 1
11,315 11,365 1 0,1
{115} 11,34 11,48 1 1
11,43 11,48 1 0,1
{228} 11,705 11,845 1 1
11,795 11,845 1 0,1
{248} 11,28 11,425 1 1
11,375 11,425 1 0,1
Poly60 0
{135} 9.714 9.85 1 3
9.817 9.857 1 0,3
{224} 9.45 9.65 1 3
9.55 9.59 1 0,3
{353} 8.635 8.8 1 3
9.755 8.8 1 0,3
{264} 9.28 9.44 1 3
9.401 9.423 1 0,3
{155} 9.58 9.65 1 3
9.66 9.688 1 0,3
Poly ref1
{046} 9,025 9,045 1 0,3
{115} 8,826 8,857 1 0,3
{026} 9,415 9,445 1 0,3
{164} 10,406 10,436 1 0,3
{353} 10,755 10,780 1 0,3
Table 2.9 – Liste des spectres µ-DRX collecte´s sur diffe´rents e´chantillons. Les taˆches de diffraction analyse´es,
le domaine e´nerge´tique et le pas de ces spectres, ainsi que le temps de comptage pas cliche´ sont indique´s.
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2.7 Conclusions
Les e´chantillons d’UO2 e´tudie´s dans cette the`se sont majoritairement des polycristaux im-
plante´s en ions He a` trois e´nergies diffe´rentes (60, 500 et 1500 keV) et a` diffe´rentes fluences
(i.e. diffe´rentes valeurs d’endommagement). Les profils d’endommagement en profondeur dans
la couche implante´e varient selon ces trois e´nergies d’implantations. En particulier, l’implan-
tation en He a` 60 keV induit un profil plus simple et plus uniforme que ceux induits par les
implantations a` 500 et 1500 keV.
Les techniques de diffraction des rayons X ont e´te´ applique´es pour caracte´riser les de´for-
mations induites par ces implantations a` l’e´chelle macroscopique (DRX de laboratoire), comme
a` l’e´chelle microscopique (µ-DRX). La µ-DRX qui sonde la surface d’un polycristal implante´
avec faisceau d’une taille de 1 × 2 µm2 est particulie`rement bien adapte´e pour mesurer ces





dans la couche implante´e en ions He




Ce chapitre se concentre d’abord sur les de´formations d’un polycristal d’UO2 vierge d’im-
plantation (Poly 1ref , cf. tableau 2.1), puis sur celles d’un polycristal d’UO2 implante´ en He
a` 60 keV a` 20·1015 at/cm2 (Poly60 0, cf. tableau 2.1). La couche implante´e de ce polycristal
Poly60 0 pre´sente un endommagement d’environ 0,77±0,17 dpa, relativement uniforme jusqu’a`
0,43 µm et un pic en concentration en He de 1,04 %.at. Cet endommagement correspond a` celui
produit dans les pastilles d’UO2 use´es au bout d’environ 1000 ans de stockage. Il devrait donc
correspondre a` des de´formations en mode e´lastique, selon des e´tudes similaires de monocristaux
d’UO2 implante´s en He a` 60 keV [16], ce qui sera confirme´ dans la section 5.2.1.
La de´termination grain par grain du tenseur G du gradient de de´placement dans la couche
implante´e du polycristal est faite en 2 e´tapes [99] :
– la de´termination du tenseur G∗ par µ-DRX en mode polychromatique (cf. e´quation 2.49)
sur un grand nombre de grains (1241 grains).
– la de´termination de l’incertitude sur la dilatation isotrope par µ-DRX en mode monochro-
matique sur 1 grain. Cette e´tude monochromatique est comple´te´e a` l’e´chelle macroscopique
sur un plus grand nombre de grains par DRX de laboratoire.
Les re´sultats et la me´thodologie de l’analyse sont pre´sente´s, commente´s et compare´s avec les
re´sultats obtenus sur un monocristal {3 1 17} d’UO2 implante´ dans les meˆmes conditions, nomme´
Mono60 0.
3.2 Etude des de´formations dans un e´chantillon d’UO2 vierge
Les 816 cliche´s µ-DRX de la cartographie large acquis en mode polychromatique a` la surface
du polycristal vierge Poly 1ref , correspondent pour la majorite´ a` des grains diffe´rents (cf.
tableau 2.8). En effet, les intervalles en ~x et en ~y entre les diffe´rents cliche´s ont e´te´ choisis assez
grands pour que la plupart soient collecte´s dans des grains diffe´rents (de diame`tre moyen de
18 µm (cf. section 2.4.2.2).
Indexation des cliche´s et de´termination des de´formations : Sur chaque cliche´ acquis
sur le polycristal d’UO2 vierge Poly 1ref , les pics sont de´tecte´s et indexe´s par XMAS (cf.
section 2.4.2.2). XMAS permet alors de de´terminer un tenseur de de´formation a` partir des
e´carts angulaires entre les vecteurs de diffusion de´termine´s a` partir des taˆches sur le cliche´ et
ceux simule´s pour un cristal d’UO2 the´orique non de´forme´ (cf. section 2.5.2.1). La norme des
vecteurs de diffusion n’e´tant pas connue en mode polychromatique, ce tenseur de de´formation
ε∗vierge correspond a` la partie de´formation du tenseur G
∗
vierge d’un grain vierge d’implantation
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ou` dans la convention adopte´e dans cette the`se (cf. e´quation 2.49) :
ε∗xx = εxx − εxx = 0 (3.2)
ε∗yy = εyy − εxx (3.3)
ε∗zz = εzz − εxx (3.4)
Les valeurs de ces composantes pour chaque cliche´ sont donne´es sur la figure 3.1. Leur valeur
Figure 3.1 – Composantes du tenseur de´formation ε∗vierge pour les 816 cliche´s obtenus par µ-DRX en mode
polychromatique sur le polycristal implante´ Poly 1ref . Les nume´ros des cliche´s sont attribue´s selon leur ordre
d’acquisition. Elles ont e´te´ obtenues par XMAS [89] et sont exprime´es en % dans le repe`re e´chantillon (~x, ~y, ~z).
moyenne est de 0,001%, avec un e´cart type de 0,02%. Ces valeurs sont bien infe´rieures a` la valeur
de la composante εzz mesure´e a` 0,7% dans la couche endommage´e a` 0,7 dpa d’un monocristal
{1 0 0} d’UO2 implante´ a` 20 keV en He dans l’e´tude de Debelle et al. [16]. Le tenseur ε∗vierge
peut donc eˆtre conside´re´ comme ne´gligeable pour ces 816 cliche´s.
En outre, le parame`tre de maille de l’UO2 de´termine´ avec les pics de diffraction obtenus
sur l’e´chantillon Poly 1ref par DRX macroscopique (figure 2.20) correspond a` celui de l’UO2
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the´orique (5,470 A˚ [13]) a` moins de 0,1% pre`s. Autrement dit, la composante εzz est nulle pour
Poly 1ref . Donc ε∗vierge = εvierge (cf. e´quation 2.49). Les de´formations dans le polycristal d’UO2
vierge Poly 1ref peuvent donc eˆtre conside´re´es comme ne´gligeables.
3.3 Etude des de´formations dans un e´chantillon d’UO2 implante´
Cette section pre´sente la de´termination des de´formations grain par grain dans un polycristal
d’UO2 Poly60 0 implante´ en ions He a` 60 keV par µ-DRX. Apre`s avoir justifie´ le choix porte´ sur
le polycristal Poly60 0 pour pre´senter la me´thode, les caracte´risations des de´formations dans le
substrat et dans la couche implante´e sont pre´sente´es.
3.3.1 Choix d’un e´chantillon dans le domaine des de´formations e´lastiques
La me´thode est pre´sente´e sur le polycristal Poly60 0 implante´ en He a` 60 keV a` 20 ·
1015 at/cm2, qui pre´sente l’avantage :
– de pre´senter un profil quasi homoge`ne d’endommagement dans la couche de´forme´e (cf.
section 2.2.2).
– d’avoir un endommagement de 0,77 dpa. Cette valeur est infe´rieure a` ∼1-2 dpa, a` partir de
laquelle des de´formations non e´lastiques sont observe´es dans d’autres e´tudes [16] et dans
ces travaux (cf. section 5.2.1). En outre, cette valeur est assez forte pour exacerber ces
de´formations. Le contraste entre la diffraction dans le substrat et dans la couche implante´e
est donc augmente´ sur les cliche´s µ-DRX.
Les 1241 cliche´s µ-DRX de la cartographie large acquis en mode polychromatique a` la surface
du polycristal implante´ Poly60 0, correspondent pour la majorite´ a` un grain diffe´rent (cf. ta-
bleau 2.8). En effet, comme dans le cas du polycristal vierge (cf. section 3.2), les intervalles en ~x
et en ~y entre les diffe´rents cliche´s ont e´te´ choisis assez grands pour que la plupart soient collecte´s
dans des grains diffe´rents (de diame`tre moyen de 18 µm). Ces cliche´s vont dont permettre de
de´terminer le tenseur G∗ dans un grand nombre de grains.
3.3.2 Etude des de´formations dans le substrat
La diffraction dans le substrat e´tant observe´e sur les cliche´s µ-DRX acquis en mode poly-
chromatique, sa de´formation peut eˆtre caracte´rise´e.
3.3.2.1 De´termination du tenseur G∗
Forme des pics de´double´s : Sur le cliche´ de chaque grain, les taˆches “i” de diffraction
de´double´es (cf. section 2.5.2.3) pre´sentent toutes un pic
→
p i intense d’une largeur (FWHM)
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i moins intense d’une largeur moyenne moindre. Ces vecteurs ont
pour coordonne´es celles, (xcam, ycam), du pic qu’ils repe`rent sur le cliche´. Pour rappel, la forme
des taˆches sur le cliche´ µ-DRX est la suivante (cf. section 2.5.2.1 et figure 2.37) :
– La taˆche n’est pas de´double´e si elle se trouve a` proximite´ de la position (2θ = 80◦, χ = 0◦).










p i est toujours plus proche de la position (2θ = 80





L’axe entre ces deux pics est quasiment radial sur le cliche´ et passe par une zone proche
de (2 = 80◦, χ = 0◦).







i pour plusieurs taˆches. L’un de ces profils est pre´sente´ a` l’e´chelle logarithmique dans la
figure 3.2. En particulier, un signal supe´rieur au bruit de fond du cliche´ est observe´ entre ces
deux pics.
(a) (b)
Figure 3.2 – Zoom sur la taˆche {3 3 3} pre´sente sur le cliche´ µ-DRX d’un grain du polycristal Poly60 0 (figure
a), disponible dans la figure 3.2. Le profil d’intensite´ a` l’e´chelle logarithmique est donne´ sur l’axe (en rouge)







Indexation des grains : Sur chaque cliche´ obtenu sur le polycristal d’UO2 implante´ Poly60 0,
les pics intenses
→
p i issus du substrat sont de´tecte´s et indexe´s par XMAS. Comme pour l’e´chan-
tillon vierge Poly 1ref (cf. section 3.2), XMAS de´termine un tenseur de de´formation par rapport
a` l’UO2 the´orique. Ce tenseur de de´formation ε
∗
0 associe´ aux pics
→
p i correspond a` la partie de´-
formation du tenseur G∗0 caracte´risant le substrat (cf. annexe A), avec une incertitude sur la
dilatation isotrope. Les valeurs de ses composantes pour chaque cliche´ sont donne´es sur les fi-
gures 3.3. Leur valeur moyenne est de 0,004%, avec un e´cart type de 0,02%. Les re´sultats sur le
monocristal implante´ Mono60 0 sont similaires. Le tenseur ε∗0 peut donc eˆtre conside´re´ comme
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Figure 3.3 – Composantes du tenseur de´formation ε∗0 associe´ aux pics intenses ~pi pour les 1241 cliche´s obtenus
par µ-DRX en mode polychromatique sur le polycristal implante´ Poly60 0. Les nume´ros des cliche´s sont attribue´s
selon leur ordre d’acquisition. Ces composantes ont e´te´ obtenues par XMAS [89] et sont exprime´es en % dans le
repe`re e´chantillon (~x, ~y, ~z).
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ne´gligeable pour ces 1241 cliche´s, a` l’instar du re´sultat obtenu sur le polycristal vierge Poly 1ref .
En outre, le parame`tre de maille de l’UO2 peut e´galement eˆtre de´termine´ dans le substrat de
l’e´chantillon Poly60 0 par DRX de laboratoire. Il est ajuste´ sur le doublet (Kα,1,Kα,2) le plus
intense (cf. figure 2.34). Sa valeur correspond a` celui de l’UO2 the´orique (5,470 A˚ [13]) a` moins
de 0,1% pre`s, comme dans le cas du polycristal vierge Poly 1ref . Autrement dit, la composante
εzz est nulle dans le substrat et ε
∗
0 = ε0. Les de´formations dans le substrat du polycristal d’UO2
implante´ Poly60 0 peuvent donc eˆtre conside´re´es comme ne´gligeables.
3.3.2.2 De´termination de la composante gxx
Dans la convention adopte´e dans cette the`se (cf. e´quation 2.49), l’incertitude sur la dilatation
isotrope est reporte´e sur la composante gxx. Elle peut eˆtre leve´e a` l’e´chelle microscopique par
µ-DRX en mode monochromatique.
Le principe : La premie`re e´tape consiste a` prendre un cliche´ µ-DRX en mode polychroma-
tique au centre d’un grain. Ce cliche´ est indexe´ et 6 taˆches de diffraction sont choisies. Le spectre
pour chacune est obtenu selon la proce´dure de´crite dans la section 2.5.2.2.
Les spectres de chacune des taˆches de diffraction pre´sentent 2 pics : un pic de forte intensite´
et un massif de plus faible intensite´ a` plus faible e´nergie. Pour chaque taˆche “i” e´tudie´e, l’e´nergie
Ei du rayon diffuse´ dans le substrat est de´termine´e en ajustant le pic intense avec une fonction
gaussienne. L’e´nergie E′i du rayon diffuse´ dans la couche implante´e est de´termine´e sur le massif.
Celui-ci e´tant compose´ de plusieurs pics, l’e´nergie E′i est choisie au centre du pic de plus faible
e´nergie, qui est e´galement le plus intense de ce massif. Ce choix est justifie´ par la position
(xcam,ycam) du pic ajuste´ sur le cliche´ µ-DRX acquis en mode monochromatique a` cette e´nergie :




i ajuste´ sur le cliche´ µ-DRX acquis en mode polychromatique.
Cette e´nergie est indique´e pour chaque raie de la figure 3.4.






i de cette taˆche “i” sont re´cupe´re´es a` partir de
l’ajustement gaussien, qui a e´te´ fait sur les deux cliche´s obtenus en mode monochromatique
pour les e´nergies Ei et E
′






i) obtenus sur les 6 taˆches
analyse´es, la matrice d’orientation du grain et le tenseur G∗ dans sa couche implante´e sont de´-
termine´s de la meˆme manie`re que dans le mode polychromatique. Ces positions correspondent a`
celles de´termine´es pre´alablement sur le cliche´ polychromatique. Cependant, de le´ge`res variations
peuvent eˆtre dues a` de le´ge`res de´sorientations du faisceau incident lors du passage du mode
polychromatique vers le mode monochromatique [88].
La matrice d’orientation cristalline (cf. annexe A) permet de calculer les valeurs the´oriques
de Ei pour chaque taˆche “i” pour un cristal d’UO2 non de´forme´ a` partir de la loi de Bragg.
Si la composante εxx du tenseur ε0 de de´formation dans le substrat est ne´gligeable, alors cette
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Figure 3.4 – Spectre obtenu par µ-DRX en mode monochromatique sur les 6 taˆches analyse´es du grain oriente´
[9 5 4] du polycristal Poly60 0. L’e´nergie E′i est indique´e pour chaque raie.
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valeur calcule´e de Ei est e´gale a` celle mesure´e sur le spectre de la taˆche. Pour rappel, le tenseur
de de´formation du substrat ε∗0 a e´te´ mesure´ comme ne´gligeable en mode polychromatique (cf.
section 3.3.2).
De´termination de εxx dans le substrat : Cette proce´dure a e´te´ applique´e au centre du
monocristal Mono60 0 et au centre d’un grain oriente´ {9 5 4} du polycristal Poly60 0. Le
tableau 3.1 donne la moyenne et l’e´cart type sur la diffe´rence entre les e´nergies Ei calcule´es et
mesure´es sur les spectres des 6 taˆches analyse´es pour chacun de ces deux cas. Ces pics ont e´te´
choisis de manie`re a` ce que leurs e´nergies soient comprises entre 8,5 et 12 keV. Dans le cas du
∆Ei (eV) εxx (%)
Moyenne Ecart type Moyenne Ecart type
Monocristal Mono60 0 -3,49 0,95 0,031 0,009
Grain du polycristal Poly60 0 -0,52 1,42 0,006 0,014
Table 3.1 – Moyenne et e´cart type, sur les 6 taˆches analyse´es, de la diffe´rence entre les valeurs calcule´es et
mesure´es de l’e´nergie de diffraction dans le substrat (∆Ei = Eimesure − Eicalcul). La valeur moyenne et l’e´cart
type de la composante εxx re´sultant de ces diffe´rences sont e´galement donne´s.
grain du polycristal, l’e´cart moyen entre l’e´nergie mesure´e et celle calcule´e dans le substrat ne
de´passe pas 1 eV. Celui sur le monocristal est plus e´leve´ mais reste ne´gligeable compte tenue de
la re´solution de l’analyse. Cette re´solution a e´te´ de´termine´e a` 3 eV a` 10 keV sur l’UO2 vierge
[88]. En outre, ces e´carts correspondent a` des valeurs de εxx ne de´passant pas 0,04%, ce qui est
du meˆme ordre que l’e´cart type observe´ sur les composantes du tenseur ε∗0. Ainsi, le substrat est
bien non de´forme´.
3.3.3 Etude des de´formations dans la couche implante´e
Le tenseur de de´formation de la couche implante´e va pouvoir eˆtre de´termine´ pour chaque




i, que ge´ne`rent la diffraction dans cette couche sur chaque cliche´ µ-DRX.
3.3.3.1 De´termination du tenseur G∗ par µ-DRX en mode polychromatique
3.3.3.1.a Pre´sentation de la proce´dure automatique de de´termination du tenseur
G∗
Influence du gradient G∗ sur la position des pics de diffraction sur un cliche´ : Pour
chaque taˆche“i”, la direction ~Ki/| ~Ki| du vecteur de diffusion dans le substrat est lie´e a` la position
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Sachant que le vecteur de diffusion ~Ki peut eˆtre relie´ au vecteur de diffusion ~K
′
i par l’interme´-

























p i, G) (3.8)
ou` g est une fonction de´pendant du tenseur G, de
→
p i et de la ge´ome´trie du dispositif µ-DRX (a`
travers la fonction f). La dilatation isotrope change la norme mais pas la direction des vecteurs
de diffusion. Elle ne change donc pas la position des pics sur le cliche´ µ-DRX. Ainsi, l’e´quation 3.8








Me´thode de de´termination de G∗ : Sur un cliche´ µ-DRX en mode polychromatique, le
tenseur G∗ de la couche implante´e va pouvoir eˆtre de´termine´ graˆce a` l’e´quation 3.9 pour plusieurs









i). Pour le cliche´ d’un grain, la
me´thode d’analyse se de´compose en 3 e´tapes :
– Etape (1) : L’orientation initiale de la couche endommage´e du grain avant implantation
est obtenue en de´terminant celle du substrat du grain. Cette e´tape fait l’objet de la section
pre´ce´dente 3.3.2 : pour cela, les pics
→
p i sont d’abord de´tecte´s sur le cliche´. Ensuite, les N
pics de´tecte´s sont indexe´s avec le logiciel XMAS [89].
– Etape (2) : Pour chaque pic
→




i est cherche´ a` moins de 30 pixels de




i n’est pas toujours de´tectable, par exemple a` proximite´ de la
position (2θ = 80◦, χ = 0◦) du cliche´, ou` il se superpose avec le pic
→
p i. Ainsi, un nombre




i sont trouve´s. Cette e´tape utilise une macro faite en Visual
Basic [100] et le logiciel Fit2D [101].
– Etape (3) : L’ajustement du tenseur G est fait par moindre carre´ avec le code Tools4Laue
[98] en minimisant la fonction de couˆt J(G∗). Cette fonction est de´finie a` partir de la
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i mesure´es dans l’e´tape (2) et calcule´es a` partir du
pic
→
p i et du vecteur G








ou` W est l’ensemble des pics
→




i n’a e´te´ trouve´ lors de l’e´tape
(2).
Afin de de´terminer le tenseurG∗ sur chacun de 1241 cliche´s obtenus sur le polycristal implante´
Poly60 0, cette me´thode doit eˆtre imple´mente´e dans une proce´dure automatise´e.
La proce´dure automatique : Cette proce´dure automatique se de´compose selon les 3 e´tapes
de la me´thode de´crite pre´ce´demment.
Premie`rement (Etape (1)), une proce´dure de de´tection avec une fonction gaussienne 2D (cf.
e´quation 2.26) et d’indexation des pics
→
p i est exe´cute´e en se´rie sur les 1241 cliche´s avec le logiciel
XMAS. Pour chaque cliche´, un fichier ASCII appele´ fichier d’indexation est cre´e´. Il donne les
informations suivantes :
– les coordonne´es (xcam, ycam) des pics
→
p i sur le cliche´.
– les coordonne´es {h k l} des vecteurs de diffusion ~Ki associe´s a` chacun de ces pics, dans la
base (~e∗1, ~e∗2, ~e∗3) du re´seau re´ciproque.
– la matrice d’orientation (de la base (~e∗1, ~e∗2, ~e∗3) re´ciproque du cristal vers la base (~x,~y,~z)
de l’e´chantillon) et son inverse (cf. annexe A).
Ensuite (Etape (2)), une proce´dure en se´rie utilisant le langage Visual Basic (VBA, utilise´
avec Excel [100, 102]) ainsi que le logiciel Fit2D [101] est exe´cute´e sur l’ensemble de ces cliche´s.
Pour chaque cliche´, le code en VBA lit le fichier d’indexation et e´crit une routine directement
exe´cutable par Fit2D. Cette routine commande a` Fit2D de concevoir des zooms de 61×61 pixels
autour de chaque pic
→
p i indexe´ sur le cliche´ (cf. figure 3.5a). Dans chacun de ces zooms, tous les
pics voisinant le pic
→
p i sont de´tecte´s et ajuste´s par une fonction gaussienne 2D (cf. e´quation 2.26),
dont le pic
→
p i (cf. figure 3.5b). Les valeurs de l’intensite´ moyenne reliant le pic
→
p i et chacun
de ces pics avoisinants sont de´termine´es. Cette intensite´ moyenne est de´termine´e dans une boˆıte
centre´e entre le pic
→
p i et chaque pic de´tecte´. La largeur de cette boˆıte est de 2 pixels, sa longueur
est de 40% l’e´cart entre ces deux pics (cf. figure 3.5c). Le pic avoisinant pre´sentant le plus grand





i (cf. figure 3.5d).
Ces routines sont e´galement exe´cute´es en se´rie sur tous les cliche´s. Elles cre´ent pour chaque









i associe´. Si aucun pic autre que
→





pas trouve´ et l’e´cart entre les deux est indique´ comme e´tant nul. Il est notable que des e´carts
de position pouvant aller jusqu’a` 1 pixel ont e´te´ note´s entre les positions de pics
→
p i ajuste´s par
la proce´dure d’XMAS et celle de Fit2D. Ce point le´gitime la re-de´tection des positions des pics
→










i aberrants. Celle-ci est e´galement exe´cute´e en se´rie, avec Excel, sur l’ensemble des




i est conside´re´ comme aberrant s’il ne correspond pas a` un
rayon X diffuse´ dans la couche implante´e du grain indexe´ dans l’e´tape (1). Une grande partie de
ceux-ci sont e´limine´s par cette macro lorsqu’ils re´pondent a` deux crite`res observe´s sur l’ensemble





i est parasite s’il est plus proche de la position (2 = 80







i est parasite si le pic
→
p i se trouve a` moins de 70 pixels de la position (2 = 80
◦, χ =
0◦).
Ces pics parasites proviennent de la diffraction dans les grains voisins, comme observe´ sur le
polycristal vierge Poly 1ref (cf. section 3.2). La le´gitimite´ de cette dernie`re proce´dure de l’e´tape
(2) est montre´e avec les re´sultats, dans la section 3.3.3.1.b.
Enfin (Etape (3)), la suite Tools4Laue [98] code´e en C++ de´termine les composantes du
tenseur G∗ en deux temps pour chaque cliche´. D’abord, une premie`re solution du tenseur G∗ est











i est calcule´e a`
partir du tenseur G∗ ajuste´ et la position du pic
→
p i. Si l’e´cart entre la position de´tecte´e et celle
calcule´e est supe´rieur a`
√
5, alors le pic est rejete´. Dans un deuxie`me temps, le tenseur G∗ est












La minimisation par la me´thode des moindres carre´es peut ne pas converger. Les principales
causes de non-convergence sont :











i) a` des positions uniforme´ment re´parties sur le cliche´ est ne´cessaire. Toutefois cette
limite est fixe´e a` 10 pics minimum afin d’avoir une statistique satisfaisante. Ce nombre de
10 est justifie´ dans la section 3.3.3.1.b suivante.




i de´tecte´s sont des pics parasites, non filtre´s dans l’e´tape
(2).




Figure 3.5 – Illustration de la proce´dure de de´tection du pic ~p′i issu de la couche implante´e autour du pic ~pi
issu du substrat.
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(appele´ fichier re´sultat). Pour chacun des cliche´s ou` la minimisation est re´ussie, une ligne de ce
fichier renseigne les informations suivantes :
– le nume´ro de l’image,
– les 9 composantes de la matrice d’orientation, de´termine´es dans l’e´tape (1),
– les 8 composantes ajuste´es du tenseurG∗ (la valeur de ε∗xx e´tant fixe´e a` 0 (cf. e´quation 2.49).
Cette proce´dure est illustre´e dans le diagramme 3.6.
Figure 3.6 – Diagramme illustrant la proce´dure automatique de de´termination des tenseurs G∗ a` partir d’une
se´rie de cliche´s µ-DRX.
3.3.3.1.b Discussion sur l’efficacite´ de l’analyse automatique
De´tections des pics ~pi et ~p
′
i : Sur chaque cliche´, le nombre Np de pics indexe´s
→
p i (obtenus




i de´tecte´s (obtenus dans l’e´tape 2).
Afin de faire cette comparaison sur les 1241 cliche´s, les histogrammes comptant le nombre de
cliche´s pour chaque valeur de Np et de Np′ sont donne´s dans les figures 3.7a et 3.7b.





n’est trouve´ que sur la moitie´ des pics indexe´s
→
p i. Si la statistique en est re´duite, le nombre
Np′ reste supe´rieur a` 10 sur la quasi-totalite´ des cliche´s (1025 sur 1241). Il est donc largement






i) ne´cessaires pour ajuster les composantes du tenseur
G∗ [69]. Cet ajustement peut donc eˆtre fait avec une tre`s bonne statistique sur ces cliche´s.
Par ailleurs, les valeurs de Np et Np′ sont affiche´es en fonction de l’orientation du grain indexe´
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(a) (b) (c)
Figure 3.7 – Histogrammes comptant le nombre de cliche´s µ-DRX posse´dant un nombre Np de pics ~pi indexe´s
(figure a), un nombre Np′ de pics ~p
′
i de´tecte´s (figure b) et un nombre N
ok
p′ de pics ~p
′
i accepte´s lors de l’ajustement
du tenseur G∗ (figure c). Ces 1241 cliche´s ont e´te´ acquis sur le polycristal implante´ Poly60 0.
dans chaque cliche´ dans les figures 3.8a et 3.8b. Aucune de´pendance vis-a`-vis de l’orientation
n’est remarque´e.
(a) (b) (c)
Figure 3.8 – Valeurs des nombres Np de pics ~pi indexe´s (figure a), Np′ pics ~p′i de´tecte´s (figure b) et N
ok
p′ pics
~p′i accepte´s lors de l’ajustement du tenseur G
∗ (figure c) en fonction de l’orientation du grain indexe´ sur chacun
de cliche´s µ-DRX. Ces 1241 cliche´s ont e´te´ acquis sur le polycristal implante´ Poly60 0. Une proce´dure de lissage
des valeurs (Krigeage) a e´te´ applique´e sur chaque projection ste´re´ographique de manie`re identique avec Origin
[103].
Nombres de pics pour ajuster le tenseur G∗ : Si les composantes du tenseur G∗ sont















i montrant un e´cart de position trop important par rapport aux calculs a` partir du tenseur G
∗
ajuste´ sont conside´re´s comme aberrants et rejete´s. Toutefois, cette me´thode de tri est d’autant











i alors non rejete´s est
appele´ Nokp′ . L’histogramme comptant le nombre de cliche´s pour chaque valeur de N
ok
p′ est donne´
dans la figure 3.7c. Sa valeur moyenne sur les 1241 cliche´s est de 15. Autrement dit, il y a en
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i de´tecte´s, soit 21%. La
technique de de´tection est donc relativement efficace.
En outre, le nombre Nokp′ est bien supe´rieur a` la valeur mininale des 4 couples ne´cessaires pour
l’ajustement du tenseurG∗ [69]. Toutefois, afin d’augmenter la statistique et donc la confiance sur
l’ajustement du tenseur G∗, la valeur minimale de Nokp′ est augmente´e a` 10. Ce nombre repre´sente
plus du double du nombre moyen des pics rejete´s. En dessous de cette valeur, l’ajustement du
tenseur G∗ n’est pas accepte´.
Nombres de cliche´s pour lesquels le tenseur G∗ a e´te´ de´termine´ : Sur les 1241 cliche´s,
216 posse`dent un nombre Nokp′ infe´rieur a` 10, comme e´nonce´ dans le premier paragraphe de cette
section. En outre, 57 cliche´s n’ont pas permis de faire converger l’ajustement du tenseur G∗ :
soit le nombre Nokp′ e´tait infe´rieur a` 4, soit les taˆches de diffraction n’e´taient pas assez espace´es
sur le cliche´. Un total de 968 cliche´s a donc e´te´ analyse´ avec succe`s. Ce nombre est d’autant




i aberrants sont e´limine´s avant l’ajustement du tenseur G
∗.
En effet, si la proce´dure a` la fin de l’e´tape 2 de l’analyse automatique, permettant d’en e´liminer
une bonne partie n’est pas exe´cute´e, ce nombre descend a` 522 cliche´s.
Estimation de la qualite´ de l’ajustement du tenseur G∗ : La qualite´ de l’ajustement
du tenseur G∗ pour chacun des 968 cliche´s re´ussis peut eˆtre quantifie´e par : la distance moyenne




i de´tecte´es et celles calcule´es a` partir du tenseur G
∗ ajuste´. Cette
distance moyenne, moyenne´e sur les 968 cliche´s, est de 3 px avec un e´cart type de 1,3 px.
Cet e´cart provient probablement de l’incertitude provoque´e par l’ajustement par une fonction
gaussienne 2D des diffe´rents pics pour mesurer leur position sur les cliche´s. Cet ajustement n’est







i (cf. figure 3.2b). Toutefois, cette valeur reste relativement correcte par rapport
a` la FWHM des pics
→
p i indexe´s (1 px avec un e´cart type de 0,4 px). En outre, cette valeur est
inde´pendante de l’orientation des grains comme le montre la figure 3.9.
Ainsi le tenseur G∗ a e´te´ de´termine´, avec une bonne statistique, sur 968 des 1241 cliche´s
µ-DRX, soit 78%. Ce ratio montre la bonne efficacite´ de cette proce´dure automatique.
3.3.3.1.c Re´sultats de l’analyse et forme du tenseur G∗
Valeurs des composantes du tenseur G∗ : Les valeurs des composantes du tenseur G∗
de la couche implante´e ajuste´es pour chacun de 968 cliche´s sont donne´es dans les figures 3.10a,
3.10b et 3.10c. La tre`s bonne statistique qu’offre ce grand nombre de cliche´s analyse´s permet
d’observer trois tendances diffe´rentes sur les valeurs de ces composantes :
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Figure 3.9 – Valeur de la distance moyenne entre les positions des pics ~p′i de´tecte´es et celles calcule´es a` partir
du tenseur G∗ ajuste´, affiche´e en fonction de l’orientation du grain indexe´ sur chaque cliche´ µ-XRD dans une
projection ste´re´ographique. Ces 968 cliche´s ont e´te´ acquis sur le polycristal implante´ Poly60 0. Une proce´dure de
lissage des valeurs (Krigeage) a e´te´ applique´e sur ces valeurs avec Origin [103].
– une valeur moyenne relativement haute (0,95%) avec un fort e´cart type (0,18%). C’est le
cas de la composante g∗zz normale a` la surface de l’e´chantillon (cf. figure 3.10a).
– une valeur moyenne nulle avec un fort e´cart type (0,37%). C’est le cas des composantes gyz
et gxz repre´sentant les cisaillements paralle`les a` la surface de l’e´chantillon (cf. figure 3.10b).
En effet, leurs valeurs peuvent aller jusqu’a` 0,5%.
– une valeur moyenne nulle avec un e´cart type ne´gligeable par rapport aux autres valeurs
(0,06%). C’est le cas des composantes gxy, gyx, gzx, gzy et g
∗
yy (cf. figure 3.10c).





0 0, 010 0, 384
0, 007 0, 002 0, 167
0, 007 0, 006 0, 822

 (3.11)
Ces re´sultats sur le monocristal implante´ donnent des re´sultats en accord avec les observations
faites sur les grains du polycristal implante´.
Forme ge´ne´rale du tenseur G∗ : En conclusion, la forme ge´ne´rale du tenseur G∗ dans la









Le nombre de cliche´s analyse´s est suffisant pour avoir une bonne statistique. Les e´carts types
observe´s sur les composantes g∗zz, gyz et gxz ne sont donc pas seulement dus a` l’influence de
points aberrants. Ils sont donc probablement provoque´s par un phe´nome`ne physique, identifie´




Figure 3.10 – Composantes du tenseur G∗ mesure´es dans la couche implante´e dans chaque grain sonde´ par
chacun de 968 cliche´s µ-DRX analyse´s avec succe`s dans le polycristal implante´ Poly60 0 : la composante normale
a` la surface (g∗zz) en (a), les composantes de cisaillement paralle`les a` la surface (gyz et gxz) en (b) et les autres
composantes (gyx, gzx, gzy et g
∗
yy) en (c). Le nume´ro attribue´ a` chacun de ces 968 cliche´s est attribue´ selon leur
ordre d’acquisition de 0 a` 1240.
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3.3.3.2 De´termination de l’incertitude sur la composante gxx
Dans la convention adopte´e dans cette the`se (cf. e´quation 2.49), l’incertitude sur la dilatation
isotrope est reporte´e sur la composante gxx. Elle peut eˆtre leve´e a` l’e´chelle microscopique par
µ-DRX en mode monochromatique, et e´galement a` l’e´chelle macroscopique par DRX macrosco-
pique.
3.3.3.2.a De´termination a` l’e´chelle microscopique pour un grain par µ-DRX en
mode monochromatique
Le principe : Le tenseur G∗ permet de calculer les valeurs the´oriques de E′i pour chaque
taˆche “i” dans le cas ou` la composante gxx serait nulle (G=G
∗), a` partir de la valeur mesure´e de
Ei (cf. section 3.3.2.2) et de l’e´quation 2.54. Si la composante gxx est nulle, alors cette valeur
calcule´e de E′i est e´gale a` celle mesure´e sur le spectre de la taˆche.
De´termination de εxx dans la couche implante´e : La tableau 3.2 donne la moyenne et
l’e´cart type de la diffe´rence entre les e´nergies Ei calcule´es et mesure´es sur les spectres des 6 taˆches
analyse´es pour chacun de ces deux cas. S’agissant des meˆmes taˆches que dans le paragraphe
pre´ce´dent, leurs e´nergies sont e´galement comprises entre 8,5 et 12 keV.
∆E′i (eV)
Moyenne Ecart type
Monocristal Mono60 0 -2,13 2,01
Grain du polycristal Poly60 0 -0,48 3,51
Table 3.2 – Moyenne et e´cart type sur les 6 taˆches analyse´es de la diffe´rence entre les valeurs calcule´es et





Dans le cas du grain du polycristal, l’e´cart moyen entre l’e´nergie mesure´e et celle calcule´e
dans le substrat ne de´passe pas 1 eV. L’e´cart type est le´ge`rement plus important que pour
l’analyse monochromatique dans le substrat (section pre´ce´dente). Celui sur le monocristal est
plus e´leve´ mais reste ne´gligeable compte tenu de la re´solution de l’analyse, tout comme pour le
substrat. En outre, ces e´carts correspondent a` des valeurs de gxx infe´rieures a` 0,1%, ce qui reste
ne´gligeable compare´ a` la valeur de ε3.
Ainsi, la composante gxx est ne´gligeable dans le monocristalMono60 0 et dans l’un des grains
du polycristal d’UO2 implante´ Poly60 0. Toutefois, bien qu’efficace, l’analyse d’un seul grain
en mode monochromatique est bien plus couteuse en temps que celle en mode polychromatique
(cf. section 2.5.2.2). Le re´sultat sur le polycristal manque donc de statistique et ne´cessiterait
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l’analyse d’un plus grand nombre de grains afin de pouvoir conclure. Il est donc propose´ de
comple´ter ce re´sultat a` l’e´chelle macroscopique avec la DRX de laboratoire.
3.3.3.2.b De´termination a` l’e´chelle macroscopique sur un grand nombre de grains
par DRX macroscopique
Le principe : La DRX de laboratoire permet de mesurer la de´formation normale a` la surface
implante´e gzzhkl (= εzzhkl) sur 12 pics de diffraction {h k l}, respectivement associe´s a` des
grains d’orientation {h k l}. Les pics ayant la meˆme position angulaire n’ont pas e´te´ analyse´s
(cf. section 2.5.1). Le tableau 3.3 donne la valeur de cette composante calcule´e par l’e´quation 2.28
pour chaque {h k l}. Ces valeurs de gzz peuvent eˆtre compare´es a` celle de g∗zz de´termine´es par
{h k l} gzz (%) g∗zz = gzz − gxx (%) gxx (%)
{1 1 1} 0,92 1, 05 ± 0, 07 std -0,012
{2 2 2} 1,02 1, 05 ± 0, 07 std -0,03
{2 0 0} 0,66 0, 68 ± 0, 02 std -0,02
{4 0 0} 0,70 0, 68 ± 0, 02 std 0,02
{2 2 0} 0,90 0, 89 ± 0, 06 std 0,01
{4 4 0} 0,93 0, 89 ± 0, 06 std 0,04
{3 1 1} 0,98 0, 94 ± 0, 06 std 0,04
{3 3 1} 1,07 1, 00 ± 0, 04 std 0,07
{4 2 0} 0,98 0, 89 ± 0, 03 std 0,09
{4 2 2} 1,03 1, 00 ± 0, 08 std 0,03
{5 3 1} 1,05 0, 95 ± 0, 04 std 0,10
Table 3.3 – Composante gzz mesure´e sur le polycristal d’UO2 implante´ Poly60 0 a` l’e´chelle macroscopique
par DRX de laboratoire. Les valeurs sont donne´es pour des grains oriente´s {h k l} correspondant a` chaque pic
de diffraction disponible en mode θ/2θ. Les valeurs de g∗zz mesure´es par µ-DRX en mode polychromatique sont
e´galement indique´es pour ces orientations. Celles-ci sont obtenues en moyennant la valeur obtenue sur tous les
grains de meˆme orientation {h k l} avec une tole´rance de 4◦ sur celle-ci. Les e´carts types associe´s a` ces moyennes




µ-DRX en mode polychromatique dans la section 3.3.3.1.c. Les valeurs de g∗zz sont moyenne´es
sur tous les grains de meˆmes orientations que celles analyse´es par DRX de laboratoire, avec une
tole´rance sur l’orientation de 4◦ (cf. figure 3.12b) La valeur moyenne gxx de´duite est de 0,02%,
avec un e´cart type de 0,06%. Ces deux valeurs sont du meˆme ordre que celles trouve´es par




G∗ (cf. section 3.3.3.1.c).
Le bon accord entre gzz et g
∗
zz observe´ pour chaque orientation confirme le re´sultat obtenu a`
l’e´chelle microscopique par µ-DRX en mode monochromatique : la valeur de la composante gxx
est nulle pour tous les grains analyse´s.
3.3.4 Conclusions sur la forme des de´formations dans la couche implante´e :
Ainsi, le tenseur G prend la forme ge´ne´rale suivante dans la couche implante´e d’un grain du
polycristal Poly60 0 et dans celle du monocristal Mono60 0 :















ou` ε3, ε4 et ε5 sont les composantes du tenseur de de´formation ε dans la notation de Voigt. Ces
de´formations sont illustre´es dans la figure 3.11.
Figure 3.11 – Repre´sentation des de´formations dans un grain du polycristal d’UO2 implante´ en He a` 60 keV
a` 20·1015 at/cm2 (Poly60 0). Cette repre´sentation est e´galement valable pour le monocristal implante´ dans les
meˆmes conditions (Mono60 0).
3.4 Influence de l’orientation sur les de´formations
3.4.1 Valeurs des composantes ε3, ε4 et ε5 en fonction de l’orientation
De´pendance des composantes de G envers l’orientation des grains : L’anisotropie
e´lastique de l’UO2 encourage a` e´tudier l’e´volution de la valeur des composantes du tenseurG dans
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la couche implante´e en fonction de l’orientation des grains. A cette fin, la valeur de la composante
ε3 est affiche´e pour le polycristal Poly60 0 dans la projection ste´re´ographique donne´e dans la
figure 3.12a. Les composantes ε4 et ε5 ne pouvant pas eˆtre affiche´es en projection ste´re´ographique




5) qui est affiche´e
en fonction de l’orientation des grains dans la figure 3.13a. Cette norme, repre´sente´e dans la







Figure 3.12 – Valeur de la composante ε3 du tenseur G dans la couche implante´e de chaque grain analyse´
du polycristal Poly60 0, affiche´e en projection ste´re´ographique. La figure (a) repre´sente les valeurs, grain par
grain. La figure (b) repre´sente les meˆmes valeurs mais lisse´es par Krigeage a` l’aide du logiciel Origin [103], ou`
l’orientation de chaque grain est repre´sente´e par des points noirs. Le 6 orientations disponibles en DRX classique
en plus des orientations {1 0 0}, {1 1 0} et {1 1 1} sont indique´es par des points verts. L’orientation du monocristal
Mono60 0 est indique´e par un point bleu.
La de´formation ε3 normale a` la surface de l’e´chantillon, ainsi que le cisaillement ε45 paralle`le
a` cette surface, montrent une forte de´pendance de leur valeur en fonction de l’orientation des
grains. Afin de mieux visualiser cette de´pendance, un lissage a e´te´ fait sur ces deux figures a`
l’aide du logiciel Origin [103]. Les figures obtenues sont donne´es en 3.12b et 3.13b.
La valeur de la composante ε3 est maximale (1,1%) pour les grains oriente´s selon {1 1 1}
et diminue jusqu’a` son minimum (0,65%) pour les grains oriente´s selon {1 0 0}. Bien que la
valeur moyenne´e sur tous les grains de ε4 et de ε5 soit nulle (mais avec un fort e´cart-type), la
norme du cisaillement te´moigne d’un maximum relativement important (0,7%) pour les grains
d’orientations proches de {2 2 7}. Elle s’annule cependant pour les orientations {1 0 0}, {1 1 0}
et {1 1 1} (cf. figure 3.13b).
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(a) (b)
Figure 3.13 – Valeur de la composante ε45 du tenseur G dans la couche implante´e de chaque grain analyse´
du polycristal Poly60 0, affiche´e en projection ste´re´ographique. La figure (a) repre´sente les valeurs, grain par
grain. La figure (b) repre´sente les meˆmes valeurs mais lisse´es par Krigeage a` l’aide du logiciel Origin [103], ou`
l’orientation de chaque grain est repre´sente´e par des points noirs.
3.4.2 Importance du cisaillement dans le plan paralle`le a` la surface implante´e
(ε4 et ε5)
Le cisaillement dans le plan paralle`le a` la surface implante´e n’a jamais e´te´ observe´ auparavant.
Il convient donc d’apporter des e´le´ments justifiant les valeurs importantes trouve´es pour cette
composante ε45. Pour cela, ces re´sultats ont e´te´ compare´s avec ceux d’une analyse ne permettant
qu’une de´formation normale a` la surface dans la couche implante´e du polycristal Poly60 0.
Dans ce cas, la valeur des autres composantes du tenseur gradient de de´placement Gs∗ a e´te´






i) de chaque cliche´ µ-DRX obtenu en mode









Le re´sultat est donne´ en fonction de l’orientation des grains dans la figure 3.14a.
Tout d’abord, le tenseur Gs∗ a pu eˆtre de´termine´ sur une majorite´ des cliche´s : 1213 cliche´s
contre 968 dans l’ajustement du tenseur G∗. En effet, l’ajustement de la seule composante εs∗3






i) par cliche´, contrairement a`
l’ajustement des 8 composantes du tenseur G∗ qui en ne´cessite 4.
Cependant la qualite´ de l’ajustement est conside´rablement de´grade´e. En effet, la distance




i mesure´e et calcule´e a` partir du tenseur G
s∗, est de
16 pixels sur ces 1213 cliche´s avec un e´cart type de 4 pixels. Pour rappel, ces valeurs sont
respectivement de 3 pixels et 1,3 pixel sur l’ajustement des 8 composantes du tenseur G∗. En
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lors de l’ajustement. La diminution est fortement de´pendante de l’orientation (cf. figure 3.15).




i ont e´te´ rejete´s pour les cliche´s de grains dont l’orientation maximiserait
la composante ε45 (en pointille´s bleus sur la figure). En effet, comme illustre´ sur la figure 3.15
sur un grain oriente´ {2 2 7}, les positions des pics →p ′i calcule´es avec le tenseur Gs∗ pour ces
orientations, ne se superposent pas parfaitement a` celles mesure´es, contrairement aux calculs
avec le tenseur G∗.
Ce re´sultat montre que l’ajustement de la seule composante εs∗3 n’est pas suffisant pour
de´crire les de´doublements des taˆches sur les cliches µ-DRX. L’annulation des cisaillements ε4 et
ε5 engendre une erreur accrue pour les grains ou` ces 2 composantes ont e´te´ mesure´es comme
non ne´gligeables dans l’analyse pre´ce´dente.
Par ailleurs, cette erreur se propage sur la de´termination de εs∗3 : ne pas prendre en compte
le cisaillement ε45 peut entrainer des e´carts allant jusqu’a` 0,3% sur la composante ε
s∗
3 . Cette
erreur est e´galement maximise´e pour les orientations ou` d’importantes valeurs de ε4 et ε5 ont
e´te´ mesure´es. Cette erreur accrue pour ces orientations est visible a` la fois sur l’e´cart entre εs∗3
et ε3 mesure´e pre´ce´demment (cf. figure 3.14a) et a` la fois sur le fort e´cart type sur la valeur de
εs∗3 qui peut etre observe´ entre les diffe´rents points dans la figure 3.14b.
(a) (b)
Figure 3.14 – Valeur de la composante εs∗3 du tenseur Gs∗ dans la couche implante´e de chaque grain analyse´
(points noirs) du polycristal Poly60 0, affiche´e en projection ste´re´ographique (figure a). Les valeurs des autres
composantes de ce tenseur ont e´te´ force´es a` 0. La figure (b) donne l’e´cart (valeur absolue) ∆ε3 = ε
s∗
3 − ε3, ou` ε3
a e´te´ mesure´ pre´ce´demment avec l’ajustement des 8 composantes un tenseur G∗. Les valeurs ∆ε3 ont e´te´ lisse´es
par Krigeage a` l’aide du logiciel Origin [103].
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Figure 3.15 – Zooms sur des taˆches de cliche´s obtenus sur des grains oriente´s {1 0 0}, {1 1 0}, {1 1 1}
et {2 2 7}. Ces orientations sont pointe´es sur la projection ste´re´ographique ou` les valeurs mesure´es de ε45 sont
affiche´es (Figure 3.13b). Les pointille´s bleus entourent les orientations ou` les plus fortes valeurs de cisaillement ε45
ont e´te´ trouve´es. Sur ces zooms, les positions mesure´es des pics ~pi et ~p
′
i sont indique´es respectivement avec des
croix vertes et rouges. Les positions des pics ~p′i calcule´es sont indique´es avec des croix bleues. Ce calcul effectue´
avec le tenseur Gs∗ ajuste´ et celui effectue´ avec le tenseur G ajuste´ dans la section pre´ce´dente sont donne´s sur
deux zooms diffe´rents d’une meˆme taˆche pour chaque grain (respectivement note´ “ε3” et “ε3, ε4, ε5”).
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3.4.3 Comportement me´canique des grains : des monocristaux inde´pendants
les uns de autres
Les valeurs des composantes ε3 et ε45 du tenseur G dans la couche implante´e ont respecti-
vement e´te´ de´termine´es par µ-DRX a` 0,82% et 0,42% sur le monocristal Mono60 0. Les valeurs
moyennes de ces composantes pour les grains du polycristal Poly60 0 se situant a` moins de 4◦
de son orientation sont de 0,76% avec un e´cart type de 0,06% pour ε3 et de 0,30% avec un e´cart
type de 0,14% pour ε45. Cette orientation est indique´e en bleu sur la figure 3.12b.
Un bon accord est donc observe´ entre le tenseur G de´termine´ dans la couche implante´e du
monocristal et dans les grains de meˆme orientation du polycristal Poly60 0. Ce re´sultat sugge`re
donc que les grains se comportent globalement comme des monocristaux inde´pendants les uns
des autres.
Toutefois, le polycristal est un milieu continu avec des grains cohe´sifs. Les diffe´rentes valeurs
entre les grains de la composante normale a` la surface ε3 et surtout de celle du cisaillement dans
le plan ε45 doivent donc s’accommoder a` leurs joints. Cette accomodation produit des he´te´roge´-
ne´ite´s de de´formations. Si les grains se comportent globalement comme des monocristaux, cela
sugge`re que ces zones d’he´te´roge´ne´ite´ sont localise´es a` proximite´ des joints de grains et ont une
influence ne´gligeable au centre de ceux-ci pour l’implantation en ions He a` 60 keV.
Dans la cartographie µ-DRX effectue´e en mode polychromatique a` la surface du polycristal
Poly60 0, les grains sont sonde´s ale´atoirement en leur centre ou a` proximite´ de leurs joints.
Ces he´te´roge´ne´ite´s peuvent donc potentiellement induire une dispersion sur les mesures des
composantes du tenseur G. L’e´cart type duˆ a` cette dispersion peut eˆtre majore´ par l’e´cart type
des valeurs des composantes ε3 et de ε45 sur tous les cliche´s. Il est toutefois important de calculer
ces derniers en faisant abstraction de la forte de´pendance de ces composantes envers l’orientation
des grains. Pour cela, elles sont calcule´es avec la me´thode du variogramme [98, 104, 105]. Leurs
valeurs sont respectivement de 0,05% et de 0,09% pour ε3 et de ε45, soit 5% et 13% de leur
valeur maximale. Cette influence semble donc eˆtre du second ordre dans le cas du polycristal
Poly60 0. Elle est aborde´e plus en de´tail dans le chapitre suivant.
3.5 Conclusions
Les composantes du tenseur gradient de de´placement G ont e´te´ mesure´es dans des grains
a` la surface d’un polycristal d’UO2 vierge (Poly 1ref , cf. tableau 2.1) et dans des grains a`
la surface d’un polycristal d’UO2 implante´e en ions He a` 60 keV a` 20·1015 at/cm2 (Poly60 0,
cf. tableau 2.1). Ces mesures ont e´te´ faites a` l’e´chelle microscopique par µ-DRX et a` l’e´chelle
macroscopique par DRX de laboratoire.
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Dans le cas du polycristal vierge, les de´formations ont e´te´ mesure´es comme e´tant ne´gli-
geables. Dans le cas du polycristal implante´, celles dans le substrat sont e´galement ne´gligeables.
Cependant, dans la couche implante´e, trois composantes de G ont e´te´ mesure´es a` des valeurs
relativement importantes :
– ε3 de valeur positive, qui traduit une expansion de la structure selon la normale a` la surface
implante´e,
– ε4 et ε5, qui traduisent un cisaillement dans le plan paralle`le a` cette surface implante´e.
Il a e´galement e´te´ montre´ que la valeur de ces composantes sont fortement de´pendantes de
l’orientation du grain conside´re´. Afin de comprendre ces de´formations, un mode`le me´canique de




de´formations dans un polycristal




La compre´hension des re´sultats expe´rimentaux rapporte´s dans le chapitre pre´ce´dent ne´cessite
le de´veloppement d’un mode`le me´canique [98, 99]. Des mode`les de couches minces contraintes
par un substrat existent et semblent adaptables a` ce proble`me [49–52, 106]. Cependant, ils
pre´sentent d’importantes limitations :
– ils n’ont e´te´ de´veloppe´s que pour certaines orientations,
– ils ne permettent pas de rendre compte des cisaillements ε4 et ε5.
Pour rendre compte des de´formations de la couche implante´e dans chacun des grains du
polycristal, ce mode`le doit eˆtre valable pour toute orientation cristalline. Autrement dit, il doit
rendre compte de la de´pendance entre celle-ci et la valeur des de´formations ε3, ε4 et ε5, observe´e
dans le chapitre pre´ce´dent.
Apre`s avoir pre´sente´ le mode`le de´veloppe´ pour de´crire la de´formation d’un grain implante´
en ions he´lium a` faible e´nergie (60 keV), un ajustement de ce mode`le sur les mesures du tenseur
G dans chaque grain est effectue´. Finalement, les grandeurs ajuste´es sont compare´es a` celles de
la litte´rature. Dans ce chapitre, comme dans le pre´ce´dent, la me´thode est illustre´e par l’e´tude
du polycristal Poly60 0 (cf. tableau 2.1).
4.2 Pre´sentation du mode`le me´canique d’un polycristal implante´
en ions He a` 60 keV
4.2.1 Cas ge´ne´ral
Description du mode`le : Le mode`le propose de de´crire la de´formation me´canique dans
les polycristaux implante´s comme suit [98, 99] : l’implantation induit un gonflement libre (εs)
dans la couche implante´e. Les de´formations mesure´es (ε) dans cette couche pour un grain sont
induites par ce gonflement libre, contraint par le substrat non atteint par l’implantation. Ces
contraintes (σ) sont donc relie´es a` la diffe´rence entre εs et ε, par l’interme´diaire d’une fonction
h :
σ (ε, εs) = h (ε− εs) (4.1)
ou` σ et ε, εs sont des tenseurs de second ordre, note´s par convention avec une seule barre. En
outre, le polycristal est au repos et ne subit aucune force a` ses extre´mite´s.
Approximations du mode`le : Une se´rie d’approximations est faite afin de re´soudre ce
mode`le :
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– (i) : La surface implante´e e´tant libre, les composantes du tenseur de contrainte σ selon la
normale a` la surface du polycristal (~z) sont nulles. Ce tenseur s’exprime donc en notation
de Voigt comme suit :
σ = (σ1, σ2, 0, 0, 0, σ6)
T (4.2)
– (ii) : L’implantation est suppose´e homoge`ne selon les directions ~x et ~y paralle`les a` la surface
implante´e. L’intensite´ des grandeurs responsables des de´formations (endommagement) ne
varie que selon la profondeur z selon ~z. Le gonflement libre εs(z) induit par l’implantation
ne de´pend donc que de z.
En outre, le polycristal est conside´re´ infini dans les directions ~x et ~y et semi-infini dans la
direction ~z, ainsi les de´placements ux(z), uy(z) et uz(z) re´sultant dans la couche implante´e
ne de´pendent e´galement que de z. Autrement dit, le tenseur ε(z) ne de´pend que de z et
peut s’e´crire en notation de Voigt de la fac¸on suivante :
ε(z) = (0, 0, ε3, ε4, ε5, 0)
T (4.3)
Si les tenseurs εs(z) et ε(z) ne de´pendent que de z, il en est de meˆme pour le tenseur des
contraintes σ(z).
– (iii) : Dans le cas d’un polycristal, chaque grain est assimile´ a` un monocristal inde´pendant
des autres. Le mode`le peut donc se re´soudre dans chaque grain de manie`re inde´pendante.
Comparaison entre le mode`le et les mesures : Ainsi, le tenseur G mode´lise´ dans la


















Ce mode`le est donc en tre`s bon accord avec la forme mesure´e du tenseur G (cf. section 3.3.4
et figure 3.11).
Equilibre me´canique et re´solution du mode`le : Les e´quations 4.1, 4.2 et 4.3 peuvent eˆtre
re´solues pour chaque profondeur z. En effet, le proble`me comporte 6 e´quations (e´quations 4.1)
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et 6 inconnues (ε3, ε4, ε5, σ1, σ2 et σ6). Les solutions propose´es ve´rifient l’e´quation de l’e´quilibre
me´canique (
−→













































Il est remarquable que ce mode`le ne fasse aucune hypothe`se sur l’orientation du grain ou du
monocristal e´tudie´. Une solution peut donc eˆtre trouve´e pour n’importe quelle orientation.
4.2.2 Implantation en ions He a` 60 keV : Justification des hypothe`ses du
mode`le
4.2.2.1 Contraintes au bord du polycristal
L’hypothe`se de de´placements u(z) ne de´pendant que de la profondeur z n’est pas ve´rifie´e
au bord de la circonfe´rence du polycristal. En effet, les composantes σ1 et σ2 du tenseur des
contraintes s’annulent. Il convient donc d’estimer une distance d’e´loignement du bord, a` partir
de laquelle cette hypothe`se est valable.
Cas d’une force applique´e a` la circonfe´rence : Afin d’estimer cette valeur, le polycristal
est ici mode´lise´ relativement simplement par un disque de rayon R et d’e´paisseur h. L’e´paisseur
de la couche implante´e en surface est nomme´e δh. Le milieu est suppose´ homoge`ne avec une
rigidite´ uniforme. Ce milieu isotrope est obtenu par homoge´ne´isation sur tous les grains du
polycristal d’UO2 (cf. section 1.2.1.3). Il en re´sulte un tenseur de contrainte tel que :
σ1(z) = σ2(z) = σ
0
H(z) et σ6(z) = 0 (4.7)
ou` σ0H de´signe la contrainte isotrope dans le plan. L’approximation est indique´e par un exposant
“0” sur ces composantes. Dans le cadre de ce mode`le, l’approximation est valide si une force
corrective −σ0H · ~er est applique´e sur l’e´paisseur δh de la couche implante´e sur la circonfe´rence
du polycristal. En effet, cette force permet de contrebalancer l’effet du bord libre, qui annule les
contraintes. Ce disque est affecte´ d’un repe`re cylindrique (r, θ, z) avec un vecteur radial ~er.
Evolution de cette force a` la surface du polycristal : Cette force va induire une force
radiale δσr · ~er maximise´e a` la surface [98]. Au bord, cette force vaut donc : δσr=R = −σ0H . Un
polycristal vierge subissant une telle force corrective est sche´matise´ dans la figure 4.1. La distance
au bord ou` la valeur de δσr devient ne´gligeable revient a` estimer la distance a` partir de laquelle
l’approximation devient bonne. Le profil radial de la force δσr · ~er est calcule´ nume´riquement
par e´le´ments finis, en fonction des ratios h/R et δh/h. Les profils sont donne´s dans la figure 4.2
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Figure 4.1 – Repre´sentation d’un polycristal vu de profil. La force corrective −σ0H applique´e a` sa circonfe´rence
est indique´e.
dans le cas de pastilles de R = 8 mm implante´es en He a` 60 keV sur une e´paisseur d’environ
δh = 0, 42 µm (cf. sections 2.2.2 et 2.2.1). Ils sont normalise´s par la valeur de la contrainte σ0H .
Ces re´sultats montrent que cette force :
Figure 4.2 – Evolution de la valeur de la force δσr ·~er en fonction de r (distance au milieu du polycristal). Ce
calcul par e´le´ments finis a e´te´ fait pour cinq ratios h/R.
– est ne´gligeable au centre par rapport a` σ0H (de l’ordre de 0,3% de σ
0
H),
– reste ne´gligeable jusqu’a` un e´loignement des bords de l’ordre de l’e´paisseur h du polycristal.
Cas de l’e´tude des polycristaux implante´s en He a` 60 keV : Les polycristaux e´tudie´s
dans cette the`se ont une e´paisseur moyenne de ∼500 µm (cf. section 2.2.1). Les analyses µ-DRX
ont e´te´ faites au milieu de la surface des polycristaux avec une incertitude de 1 mm. La dimension
des cartographies effectue´es e´tant au maximum de 500×500 µm2, les mesures ont e´te´ faites avec
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un e´loignement minimum des bords de 2,5 µm. Ces dimensions justifient donc l’approximation
du mode`le sur les de´placements u(z).
4.2.2.2 Influence des interactions entre grains : Approche calculatoire
Il a e´te´ observe´ dans le chapitre 3 que la valeur des de´formations dans un grain de´pend
de son orientation. Les diffe´rentes valeurs des composantes de de´formation (en particulier ε4 et
ε5) entre grains voisins d’orientations diffe´rentes, va donc ge´ne´rer des forces intergranulaires a`
proximite´ de leurs joints. Ces forces intergranulaires peuvent nuire a` la fiabilite´ des hypothe`ses
suivantes :
– des de´placements u(z) ne de´pendant que de la profondeur z,
– des grains assimilables a` des monocristaux inde´pendants les uns des autres.
Estimation de la qualite´ de cette hypothe`se par le calcul par e´le´ments finis : Afin
d’estimer la qualite´ de cette hypothe`se, un calcul par e´le´ments finis a e´te´ re´alise´. Son maillage
contient plusieurs grains juxtapose´s, d’orientations et de formes diffe´rentes. L’effet de l’implan-
tation est introduit par un gonflement isotrope εg dans une couche d’e´paisseur δh correspondant
a` l’implantation en He a` 60 keV (0,42 µm). En dessous, la partie du maillage qui ne subit pas de
de´formation posse`de une e´paisseur de h = 10 µm. Le groupement de grains mode´lise´ est entoure´
d’une matrice re´pondant de manie`re isotrope a` la de´formation : avec des modules de Young et
de cisaillement obtenus par homoge´ne´isation du polycristal (cf. section 1.2.1.3). Les formes en
surface et les orientations de ces grains ont e´te´ choisies identiques a` celles de´termine´es sur la
cartographie 60× 60 µm2, discute´ dans le paragraphe suivant. N’ayant pas d’information expe´-
rimentale caracte´risant la profondeur, les joints de grains ont e´te´ projete´s verticalement dans le
maillage, i.e. selon ~z.
Le maillage a e´te´ construit avec une distance entre chaque nœud :
– de 0,5 µm dans les plans (x , y) a` l’inte´rieur des grains,
– jusqu’a` 5 µm dans les plans (x , y) aux faces exte´rieures X0, X1, Y 0 et Y 1 de la matrice
isotrope,
– de 0, 15× δh selon z dans la couche implante´e (soit tous les 0,06 µm),
– jusqu’a` 0, 15× h selon z dans le substrat.
Afin de pe´riodiser spatialement le calcul, les de´formations au niveau des plans de bordure sont
e´galise´es (X0 avec X1 et Y 0 avec Y 1). La simulation donne chacune des composantes de G
re´sultant du comportement du mate´riaux calcule´ avec un gonflement isotrope εg dans la couche
implante´e.
Les e´volutions des valeurs des composantes gzz, gyz, gxz et gxx du tenseur G a` la surface
des grains (face Z0) sont donne´es dans les figures 4.4. Celles des composantes gxy, gyx, gyy, gzx
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Figure 4.3 – Sche´matisation d’un maillage d’e´le´ments finis d’une cartographie serre´e.
et gzy sont semblables a` celle de gxx, et ne sont donc pas inclues. Ces calculs sugge`rent qu’il
y a effectivement des zones d’he´te´roge´ne´ite´ a` proximite´ des joints de grains, ou` le mode`le peut
eˆtre mis en de´faut (notamment l’approximation des de´formations de´pendant uniquement de z).
Cependant, ces zones sont re´duites dans les conditions d’implantation en He a` 60 keV. Elles
correspondent a` un e´loignement maximum d’environ 1 µm des joints de grains. Ce qui conforte
l’approximation faite dans le mode`le.
4.2.2.3 Influence des interactions entre grains : Approches expe´rimentales
Afin de s’assurer de la bonne qualite´ de cette approximation, sugge´re´e par le calcul par
e´le´ments finis, deux analyses expe´rimentales ont e´te´ faites : la comparaison entre un grain et un
monocristal, et la mesure directe de l’he´te´roge´ne´ite´ des de´formations a` la surface des grains.
Comparaison entre un monocristal et un grain : L’influence de ces forces intergranu-
laires sur les de´formations peut eˆtre estime´e en comparant :
– la de´formation dans des monocristaux d’orientation {h k l} implante´s en He a` 60 keV,
– celle dans des grains de meˆme orientation {h k l} dans un polycristal e´galement implante´
en He a` 60 keV.
Cette comparaison a e´te´ faite entre le monocristal {3 1 17} Mono60 0 et des grains {3 1 17}
du polycristal Poly60 0 dans la section 3.4.3. Le bon accord observe´ sugge`re une e´quivalence
entre monocristaux et grains de meˆme orientation. Autrement dit les forces intergranulaires sont
ne´gligeables pour une implantation en He a` 60 keV.
Une meilleure statistique est ne´anmoins requise pour conclure de´finitivement.
Mesure de l’he´te´roge´ne´ite´ des de´formations a` la surface des grains : Afin de mesurer
directement l’influence des forces intergranulaires, les variations des composantes de G∗ selon
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(a) gxx (en %) (b) gxz (en %)
(c) gyz (en %) (d) gzz (en %)
Figure 4.4 – Variations des composantes gxy, gxz, gyz et gzz calcule´es par la me´thode des e´le´ments finis a` la
surface des grains de la cartographie serre´e du polycristal Poly60 4, implante´ en He a` 60 keV.
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les directions ~x et ~y ont e´te´ mesure´es pour diffe´rents grains de la cartographie serre´e obtenue
sur le polycristal Poly60 4 (cf. tableau 2.8). La figure 4.5 repre´sente les composantes gxy, gxz,
gyz et g
∗
zz du tenseur G
∗ a` la surface des trois plus gros grains.
(a) (b)
(c) (d)
Figure 4.5 – Valeurs des composantes gxy, gxz, gyz et g∗zz de´termine´es dans la couche implante´e des trois plus
gros grains de la cartographie serre´e du polycristal Poly60 4, implante´ en He a` 60 keV.
Une valeur constante des composantes du tenseur G∗ est observe´e a` la surface des grains,
avec des fluctuations ne de´passant pas 0,1% au cœur du grain. Comme le laissait sugge´rer les
calculs par e´le´ments finis, des he´te´roge´ne´ite´s sont cependant observe´es jusqu’a` 1,5-2 µm des
joints de grains (mieux visible sur la figure 4.6). L’approximation est donc de tre`s bonne qualite´




Figure 4.6 – Variation par rapport au centre des valeurs des composantes gxy, gxz, gyz et g∗zz de´termine´es
dans la couche implante´e des trois plus gros grains de la cartographie serre´e du polycristal Poly60 4, implante´ en
He a` 60 keV.
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4.2.3 Loi de comportement e´lastique
Jusqu’a` pre´sent aucune hypothe`se n’a e´te´ faite sur le mode des de´formations. Le mode`le se
place maintenant dans l’hypothe`se d’un cas e´lastique. La loi de comportement e´lastique adopte´e
est la suivante :
σ = C : (ε− εs) (4.8)
Le tenseur C d’ordre 4 est la matrice d’e´lasticite´ dans le repe`re e´chantillon (~x,~y,~z), exprime´e en
notation de Voigt. Elle est obtenue a` partir de la matrice d’e´lasticite´ C0 de´finie dans le repe`re
cristallin (cf. e´quation 1.3), par un changement de repe`re :
C = NT : C0 : N et C0 =M
T : C :M avec N =M−1 (4.9)
ou` N est la matrice de passage du repe`re cristallin (~e1, ~e2, ~e3) vers le repe`re e´chantillon (~x,~y,~z)
et M celle du repe`re e´chantillon vers le repe`re cristallin. La matrice M est e´galement la matrice
d’orientation du monocristal ou du grain du polycristal implante´, comme de´finie dans l’annexe A.
C’est cette matrice que de´termine le logiciel XMAS (cf. section 3.3.2)
Dans le cas de l’UO2 de structure cubique, le gonflement libre εs est isotrope et ne de´pend




(1, 1, 1, 0, 0, 0)T (4.10)
Ainsi, le mode`le ne de´pend que du gonflement libre s/3 et des constantes e´lastiques C11, C12 et
C44. Ces 4 parame`tres sont constants pour tous les grains d’un meˆme polycristal implante´.
4.2.4 Conclusions
Un mode`le a e´te´ de´veloppe´ pour comprendre le comportement me´canique d’une couche mince
de´forme´e par implantation en ions He. La qualite´ de ces hypothe`ses a e´te´ soigneusement ve´rifie´e
par le calcul ainsi que par l’expe´rience. Ce mode`le robuste permet de relier les parame`tres
macroscopique du polycristal Poly60 0 et de l’implantation, a` la de´formation dans chacun des
grains, quelle que soit leur orientation.
4.3 Ajustement du mode`le sur les de´formations mesure´es : De´-
termination du gonflement libre isotrope dans la couche im-
plante´e
Le gonflement libre dans la couche implante´e peut eˆtre de´termine´ en ajustant le mode`le
sur les mesures. Cet ajustement peut eˆtre fait soit a` l’e´chelle microscopique, soit a` l’e´chelle
macroscopique.
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4.3.1 A l’e´chelle microscopique : a` partir des mesures µ-DRX
La de´termination du gonflement libre s/3 et des constantes C12, C44 se de´compose en deux
e´tapes.
Etape 1 : Mesure de ε sur un grand nombre de grains : Un grand nombre Ng de grains
du polycristal implante´ sont caracte´rise´s par µ-DRX. Cette premie`re e´tape expe´rimentale fait
l’objet du chapitre 3 pre´ce´dent. Dans le cas du polycristal implante´ Poly60 0, 968 grains ont
e´te´ analyse´s. Pour chaque grain n (n ∈ [1, Ng]), cette caracte´risation mesure :
– sa matrice orientation Mn,




5 du tenseur ε
exp
n , caracte´risant la de´formation
dans la couche implante´e.
Etape 2 : De´termination du gonflement libre s/3 et des constantes C12, C44 par
minimisation entre la mesure et le mode`le : A partir de sa matrice d’orientation Mn
mesure´e dans l’e´tape 1, la composante εn,calc3 peut e´galement eˆtre calcule´e a` partir du mo-
de`le pour un grain n (e´quations 4.2, 4.3, 4.8, 4.9 et 4.10). Elle peut s’exprimer sous la forme
εn,calc3 (C11, C12, C44, s,Mn).
La minimisation est faite entre εn,exp3 et ε
n,calc
3 par moindres carre´s sur chacun des Ng grains
analyse´s. Pour cela, la fonction de couˆt J est de´finie de la manie`re suivante :
J(C11, C12, C44, s) =
Ng∑
n=1
(εn,calc3 (C11, C12, C44, s,Mn)− εn,exp3 )2 (4.11)
Les parame`tres ajustables sont C11, C12, C44 et s/3 qui sont les meˆmes pour tous les grains du
polycristal.
Les contraintes σ1, σ2 et σ6 n’e´tant pas mesure´es, seules trois e´quations de l’e´quation tenso-





















ou` K est le module de compression du mate´riau. Quant au terme de droite de l’e´quation 4.12,
il est simplifie´ en sachant qu’un tenseur isotrope est insensible a` un changement de base :
C : εs = N
T : C0 : N : εs = N
T : C0 : εs = 3KN
T : εs = 3K εs (4.13)
Les diffe´rents parame`tres sont initialise´s a` des valeurs raisonnables :
– le gonflement s/3 est initialise´ a` 1%, qui correspond a` l’ordre de grandeur de la composante
ε3.
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– les constantes C11, C12 et C44 (de la matrice C0 de´finie dans l’e´quation 1.3) sont initialise´es
a` leurs valeurs dans l’UO2 vierge [14, 15] (cf. tableau 1.1).
La minimisation de la fonction de couˆt J permet d’ajuster 3 parame`tres a` partir de l’e´qua-
tion 4.12.
Dans cette the`se, les parame`tres ajuste´s sont s, C12 et C44. La valeur de C11 est fixe´e a` la
valeur dans l’UO2 vierge [14, 15]. Plus pre´cisement pour les constantes C12 et C44, ce sont les
rapports C12/C11 et C44/C11 qui sont ajuste´s. Le coefficient d’anisotropie A est donc ajuste´ de
manie`re absolue, car (e´quation 1.4) :
A =
2 C44





Ainsi, si la discussion des valeurs ajuste´es de 2 des 3 constantes e´lastiques semble arbitraire en
ayant fixe´e l’une d’elles, la discussion sur la valeur de´duite de l’anisotropie A a, elle, un ve´ritable
sens.
4.3.2 A l’e´chelle macroscopique : a` partir des mesures DRX (θ/2θ)
Selon les mesures faites par µ-DRX a` l’e´chelle microscopique, les grains oriente´s selon {1 0 0},
{1 1 0} et {1 1 1} ne de´veloppent pas de cisaillement dans le plan de la surface implante´e (cf.
section 3.4.1). Leur tenseur de de´formation peut donc s’e´crire sous la forme :
ε = (0, 0, ε3, 0, 0, 0)
T (4.16)
La DRX en mode θ/2θ permet de de´terminer la valeur de la composante ε3 pour des grains
d’orientations {h k l} liste´es dans le tableau 2.5 (cf. section 2.5.1.1). Ainsi, elle permet donc
de´terminer entie`rement le tenseur G pour les grains d’orientations {1 0 0}, {1 1 0} et {1 1 1}.
Toutefois, cette mesure e´tant faite par DRX macroscopique, elle est donc moyenne´e sur un grand
nombre de grains (de meˆme orientation).
La minimisation de J (cf. e´quation 4.11) peut donc e´galement eˆtre faite a` l’e´chelle macrosco-
pique a` partir du tenseur de de´formation mesure´ par DRX pour des grains d’orientation {1 0 0},
{1 1 0} et {1 1 1}. Cependant, par manque de statistique sur l’orientation, seule la valeur du
gonflement s/3 est ajuste´e.
4.3.3 A l’e´chelle macroscopique : a` partir des mesures DRX (sin2ψ)
La me´thode des sin2(ψ) (cf. section 2.5.1.2) peut eˆtre adapte´e a` l’implantation de surface
graˆce a` l’approximation du milieu homoge`ne isotrope [95–97].
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L’implantation est mode´lise´e par une de´formation libre εg isotrope, qui modifie les e´quations
de l’e´lasticite´ en :
ε = εg + S : σ (4.17)














(cos2(ϕ) sin2(ψ)σe1 + sin





(sin(2ψ) sin(ϕ)σe4 + sin(2ψ) cos(ϕ)σ
e
5 + sin(2ϕ) sin
2(ψ)σe6) (4.18)
ou` g de´signe le gonflement volumique de la de´formation libre.
Mate´riau isotrope : Dans la couche implante´e d’un milieu isotrope, les composantes du










3 (1− ν) g (4.20)
Il s’agit d’une approximation valable loin des bords du polycristal lorsque la couche implante´e
est de faible e´paisseur.
En assimilant le polycristal a` un milieu homoge`ne, calcule´ avec le mode`le de Kro¨ner (cf.














4.4 Re´sultats et validation du mode`le sur le polycristal Poly60 0
implante´ en He 60 keV
Le mode`le a e´te´ ajuste´ sur le polycristal Poly60 0, e´tudie´ par µ-DRX dans le chapitre 3 a`
l’e´chelle microscopique.
4.4.1 Evaluation du tenseur de de´formation en fonction de l’orientation des
grains
A partir des seules valeurs du gonflement libre s/3 et des constantes e´lastiques C12 et C44









Figure 4.7 – Valeurs mesure´es et calcule´es des composantes ε3 (figure a) et ε45 (figure b) en fonction de
l’orientation de grains pour le polycristal Poly60 0.
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ainsi calcule´es de εcalc3 et ε
calc
45 sont compare´es avec celles mesure´es dans le chapitre pre´ce´dent
dans la figure 4.7. Un tre`s bon accord est observe´ entre la mesure et le calcul, ce qui montre
l’efficacite´ du mode`le a` reproduire le comportement des composantes ε3 et ε45 en fonction de
l’orientation des grains. Ce mode`le me´canique de la couche implante´e est donc valide´ pour le
polycristal d’UO2 Poly60 0 implante´ en He a` 60 keV.
Ceci traduit :
– l’efficacite´ du mode`le pour prendre en compte l’influence importante de l’anisotropie e´las-
tique de l’UO2 sur les valeurs des de´formations dans la couche implante´e,
– l’existence d’un gonflement isotrope (inde´pendant de l’orientation du grain analyse´) et qui
n’est duˆ qu’aux conditions d’implantation.
4.4.2 Contraintes impose´es par le substrat sur la couche de´forme´e
Dans le cas d’une implantation en ions He a` 60 keV, la couche implante´e peut eˆtre conside´re´e
comme uniforme´ment endommage´e en premie`re approximation. La diffe´rence majeure entre l’im-
plantation et l’auto-irradiation est donc d’ordre me´canique : le substrat applique des contraintes
sur la couche implante´e qui voudrait gonfler de manie`re isotrope. Ces contraintes peuvent eˆtre
calcule´es a` partir du mode`le (e´quation 4.8). En particulier, les valeurs des contraintes σcalc1 et
σcalc2 dans le plan paralle`le a` la surface implante´e peuvent eˆtre e´tudie´es en fonction de l’orien-
tation des grains. La valeur de σcalc1 ou de σ
calc
2 n’e´tant cependant pas affichable uniquement
en fonction de l’orientation vectorielle {h k l} des grains (cf. annexe C), c’est l’e´volution de la







Le re´sultat sur le polycristal Poly60 0 est affiche´ dans la figure 4.8.
Figure 4.8 – Evolution de la valeur de la contrainte σcalcH , calcule´e avec le mode`le, en fonction de l’orientation
des grains.
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La contrainte moyenne σcalcH dans le plan est une contrainte en compression. Cette compres-
sion est maximale a` 2,15 GPa pour les grains {1 0 0} et minimale a` 1,1 GPa pour les grains
{1 1 1}. Cette valeur est tout a` fait en accord avec la contrainte estime´e dans le plan par une
e´tude sur des monocristaux dUO2 oriente´s {1 0 0} implante´s en He a` 20 keV [16]. Dans cette
e´tude, une compression de 2 GPa est effectivement observe´e dans la couche implante´e pour un
endommagement correspondant a` 0,77 dpa.
4.4.3 De´termination du gonflement libre s/3 et des constantes e´lastiques C12
et C44
Le gonflement libre s/3 et les constantes C12 et C44 obtenus en ajustant le mode`le sur les
mesures de ε3 sont pre´sente´s dans cette section. Le coefficient C11 a e´te´ fixe´ a` la valeur mesure´e
par Fritz [15] (cf. tableau 1.1). Les re´sultats sont donne´s dans le tableau 4.1.
s/3 C12 C44 A
(%) (GPa) (GPa)
0,49 79,9 51,0 0,33
Table 4.1 – Valeurs du gonflement libre s/3, des constantes e´lastiques C12 et C44, et du coefficient d’anisotropie
A de´termine´s dans la couche implante´e du polycristal Poly60 0.
Un e´cart important est observe´ pour C12 et C44 avec la valeur mesure´e sur le vierge. En
particulier C12 diminue jusqu’a` 2/3 de sa valeur initiale. La constante C11 n’e´tant pas ajuste´e,
une discussion qualitative ne peut eˆtre mene´e inde´pendamment sur chacune de ces constantes.
Cependant ce re´sultat sugge`re une de´pendance des constantes e´lastiques vis-a`-vis de l’irradiation.
Plus particulie`rement, cette e´volution des constantes C12 et C44 correspond a` une baisse
du coefficient d’anisotropie me´canique A : de 0,33 contre 0,44-0,47 dans l’UO2 vierge (cf. ta-
bleau 1.1). Autrement dit, l’anisotropie me´canique de l’UO2 est plus forte dans la couche en-
dommage´e que dans l’UO2 vierge.
Comparaison avec la me´thode des sin2ψ : Cette me´thode (cf. section 4.3.3) a e´te´ ap-
plique´e aux polycristaux Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3 et Poly60 4 (cf. tableau 2.7). Pour le
polycristal Poly60 4, qui pre´sente les meˆmes conditions d’implantation que Poly60 0, la valeur
s/3 du gonflement εs a e´te´ de´termine´e a` 0,51%. L’e´cart avec la valeur de 0,49% trouve´e pour
le polycristal Poly60 0 a` partir de mesures µ-DRX, est potentiellement duˆ aux incertitudes sur
le comptage des charges lie´es aux deux implanteurs utilise´s pour Poly60 0 et Poly60 4. Afin de
conclure, la comparaison entre les deux me´thodes est mene´e sur de meˆmes polycristaux dans la
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section 5.2.2.3 du chapitre suivant.
4.4.4 Comparaison entre les gonflements isotropes induits par implantation
et par auto-irradiation
Sans les contraintes impose´es par le substrat (cf. section 4.4.2), la couche implante´e pourrait
se de´former librement avec un gonflement libre isotrope εs. Celui-ci serait donc comparable au
gonflement volumique de la structure cristalline d’une pastille auto-irradie´e. La valeur de cette
dilatation pour un endommagement correspondant a` celui de la couche implante´e du polycristal
Poly60 0 (de 0,77±0,17 dpa) est donne´e dans le tableau 4.2 (cf. section 2.2.2). La valeur s/3 du
gonflement libre de´termine´e pour le polycristal Poly60 0 est e´galement affiche´e dans ce tableau
pour comparaison.
Endommagement s/3 (implantation) s/3 (auto-irradiation) [37]
(dpa) (%) (%)
0,77 0,49 0,51
Table 4.2 – Gonflement libre de´termine´ dans le polycristal Poly60 0 et gonflement d’une pastille auto-irradie´e
[37].
La comparaison est excellente. Le gonflement libre de la couche de´forme´e du polycristal
Poly60 0 est e´quivalent au gonflement de la pastille auto-irradie´e pre´sentant un meˆme endom-
magement.
4.4.5 Conclusions
L’ajustement du mode`le me´canique sur les de´formations mesure´es dans la chapitre pre´ce´dent
sur un grand nombre de grains du polycristal Poly60 0 a permis de de´terminer le gonflement
libre et l’anisotropie dans la couche implante´e. Le tre`s bon accord observe´ entre les de´formations
mesure´es et calcule´es valide ce mode`le. Celui-ci offre une de´marche alternative a` l’auto-irradiation
pour de´terminer le gonflement d’une pastille auto-irradie´e (cf. section 1.2.3.3) : (1) mesurer
les de´formations dans des grains d’orientations diffe´rentes, (2) de´terminer le gonflement libre
isotrope s/3. Cette de´marche valable pour le polycristal Poly60 0 doit cependant eˆtre valide´e
pour d’autres valeurs d’endommagement. Cette de´marche est illustre´e dans la figure 4.9.
Ce mode`le donne e´galement la possibilite´ d’e´tudier l’anisotropie de l’UO2 dans la couche
endommage´e. Les re´sultats sur le polycristal Poly60 0 montrent que l’anisotropie est plus forte
que pour l’UO2 vierge (le coefficient d’anisotropie A est plus proche de 0).
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Figure 4.9 – De´marche alternative a` l’auto-irradiation pour de´terminer la dilatation d’une pastille auto-irradie´e
a` partir d’un polycristal implante´.
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4.5 Conclusions
L’ajustement du mode`le a e´te´ fait sur le polycristal implante´ en He a` 60 keV a` 20·1015 at/cm2
(Poly60 0). Ce mode`le reproduit remarquablement bien le tenseur de de´formation dans la couche
implante´e, grain par grain. Le gonflement libre de´termine´ dans la couche implante´e montre
un accord remarquable avec le gonflement d’une pastille auto-irradie´e avec un meˆme niveau
d’endommagement, offrant une alternative a` la dilatation de pastilles en conditions de stockage
de´finitif. Cette de´marche pre´sente de se´rieux avantages. Premie`rement, les polycristaux implante´s
ne sont pas radiotoxiques et donc plus facilement manipulables. Ensuite, atteindre un certain
niveau d’endommagement dans une pastille auto-irradie´e impose une attente de plusieurs mois
voire plusieurs anne´es. Dans cette de´marche, il est choisi directement par l’utilisateur par le biais
de la fluence et de l’e´nergie d’implantation. En outre, cette de´marche offre aussi la possibilite´
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Le chapitre 4 a pre´sente´ le mode`le me´canique de la couche implante´e a` 60 keV en ions He
dans le polycristal d’UO2 Poly60 0. Ce chapitre propose d’appliquer la de´marche utilisant ce
mode`le (cf. figure 4.9) a` d’autres fluences et e´nergies d’implantation.
L’e´tude en fluence va permettre de de´terminer l’e´volution du gonflement libre dans un in-
tervalle repre´sentatif d’endommagement produit par radioactivite´ α lors d’un stockage allant
jusqu’a` 100 a` 10 000 ans (respectivement pour les combustibles MOX et UOX). Cette e´volution
sera compare´e a` celle du gonflement mesure´ au cours du vieillissement de pastilles UO2 dope´es
en e´metteurs α.
Enfin, l’e´tude des de´formations dans la couche implante´e a` de plus hautes e´nergies permettra
de comprendre l’e´volution du comportement me´canique sur des cas moins surfaciques. Un regard
particulier est porte´ sur la variation de l’endommagement en profondeur et sur l’influence des
interactions intergranulaires.
5.2 Evolution du comportement me´canique de la couche im-
plante´e en fonction de l’endommagement
Dans cette section, le comportement me´canique de la couche implante´e est e´tudie´ par µ-
DRX et par DRX macroscopique sur des polycristaux implante´s a` 60 keV en He de 1 · 1012 a`
6 · 1016 at/cm2 (soit de 4 · 10−5 a` 2,31 dpa).
5.2.1 Identification de deux comportements me´caniques
5.2.1.1 Caracte´risation a` l’e´chelle macroscopique :
Le comportement e´lastique des de´formations peut eˆtre identifie´ a` partir de la largeur a`
mi-hauteur des pics de diffraction obtenus par DRX, sur tous les polycristaux implante´s en
He a` 60 keV a` des endommagements de 4 · 10−5 a` 2, 31 dpa (soit a` des fluences de 1 · 1012
a` 60 · 1015 at/cm2). A cette fin, la superposition de la raie de Bragg {4 0 0} obtenue sur ces
diffe´rents polycristaux est diponible dans la figure 5.1 (de 4·10−5 a` 0, 04 dpa) et dans la figure 5.2
(de 0, 04 a` 2, 31 dpa).
L’e´volution de largeur a` mi-hauteur de pics de diffraction de la couche implante´e en fonction
de l’endommagement, est illustre´e pour 3 raies de Bragg diffe´rentes dans la figure 5.3a. Dans cette
figure, les largeurs a` mi-hauteur du pic de diffraction dans la couche implante´e sont norme´es
par celle du pic du substrat pour chaque raie. Les valeurs mesure´es des largeurs des pics du
substrat sont identiques a` celles mesure´es sur l’UO2 vierge (cf. figure 2.21a). Cette e´volution
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Figure 5.1 – Evolution du pic {4 0 0} obtenu par DRX macroscopique pour les polycristaux implante´s en He
a` 60 keV de 1 · 1012 a` 1 · 1015 at/cm2 : Poly60 a, Poly60 b, Poly60 c et Poly60 d.
Figure 5.2 – Evolution du pic {4 0 0} obtenu par DRX macroscopique pour les polycristaux implante´s en He
a` 60 keV de 1 · 1015 a` 60 · 1015 at/cm2 : Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3, Poly60 4, Poly60 5 et Poly60 6.
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peut e´galement s’exprimer en terme de microde´formations [84], graˆce a` la me´thode de Warren-
Averbach pre´sente´e dans l’annexe E. Elle est illustre´e dans la figure 5.3b.
Deux comportements diffe´rents sont observe´s sur la forme de ces pics :
– aux faibles endommagements (≤ 0, 77 dpa, soit 20 · 1015 at/cm2) : bien que de´forme´e
macroscopiquement (cf. chapitre 3), la structure cristalline de la couche implante´e reste
comparable a` celle du substrat. En effet, pour chaque raie, la largeur a` mi-hauteur des pics
de diffraction de la couche implante´e et du substrat sont e´quivalentes. Le rapport entre ces
deux largeurs est cependant le´ge`rement supe´rieur a` 1, ce qui traduit des microde´formations
de l’ordre de 0,1% dans la couche implante´e.
– aux forts endommagements (> 0, 77 dpa, soit 20 · 1015 at/cm2) : les pics de diffractions
de la couche implante´e s’effondrent (visible sur la figure 5.2) et leur largeur a` mi-hauteur
augmente conside´rablement (jusqu’a` 30 fois celle du pic du substrat). Les microde´forma-
tions de´duites sont d’environ 0,9% et montrent donc une forte augmentation par rapport
aux faibles endommagements (0,1%).
(a) (b)
Figure 5.3 – Evolution en fonction de l’endommagement de la largeur a` mi-hauteur des raies de diffraction
{2 2 2}, {4 4 0} et {4 0 0} issues de la couche implante´e obtenues par DRX macroscopique (figure a). L’e´volution
des microde´formations en fonction de l’endommagement est donne´e en figure b.
Aux faibles endommagements : Les faibles microde´formations (0,1%) pourraient eˆtre at-
tribue´es a` la le´gere variation de l’endommagement en profondeur, due a` la forme quasi-gaussienne
de son profil (cf. section 2.2.2.2). En effet, de faibles variations des de´formations en profondeur,
pour ces implantations a` 60 keV, augmenteraient la largeur a` mi-hauteur du pic de diffraction
de la couche implante´e par rapport a` celui du substrat.
Aux forts endommagements : L’augmentation des microde´formations pourrait eˆtre due
a` un changement de nature des de´fauts cristallins ou bien a` l’interaction de de´formations dif-
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fe´rentes entre grains voisins du polycristal implante´. Un comportement non-e´lastique a` fort
endommagement a e´galement e´te´ observe´ par DRX macroscopique dans une autre e´tude [16]
sur un monocristal d’UO2 implante´ en He a` 20 keV. Cette e´tude sugge`re donc plutoˆt qu’un
changement de nature des de´fauts en serait la cause. Ces auteurs assimilent meˆme cette e´tape a`
une e´tape de re´organisation des de´fauts ponctuels en de´fauts e´tendus, pour relaxer de manie`re
plastique les contraintes induites par le substrat.
Re´sume´ : Ainsi, le comportement me´canique de la couche implante´e en ions He a` 60 keV
a` de faibles endommagements est identifie´ comme e´tant e´lastique. Le comportement me´canique
du polycristal implante´ e´tudie´ dans le chapitre 3 (Poly60 0), est justement dans ce cas. Le
comportement me´canique aux forts endommagements est identifie´ comme e´tant plus complexe
et non-e´lastique.
5.2.1.2 Caracte´risation a` l’e´chelle microscopique :
Cette constatation est e´galement confirme´e par µ-DRX. La figure 5.4 montre l’e´volution des
taˆches de diffraction dans des grains de meˆme orientation provenant des meˆmes polycristaux
Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3, Poly60 4, Poly60 5 et Poly60 6. La taˆche de diffraction prove-
nant de la couche implante´e s’effondre et s’e´tale e´galement a` partir de 0,77 dpa (i.e. pour les
polycristaux Poly60 5 et Poly60 6).
Figure 5.4 – Evolution en fonction de l’endommagement de taˆches extraites des cliche´s µ-DRX collecte´s dans
des grains {1 1 1} des polycristaux Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3, Poly60 4, Poly60 5 et Poly60 6. Pour chaque
taˆche, la position du pic substrat est marque´e d’une croix rouge.
5.2.1.3 Conclusions :
L’augmentation des microde´formations et l’effondrement des pics de diffraction indiquent
deux re´gimes me´caniques distincts :
– jusqu’a` 0,77 dpa (20 · 1015 at/cm2) : re´gime e´lastique. Dans ce cas, la de´termination des
de´formations et l’application du mode`le peuvent eˆtre mene´es, a` l’instar de ce qui a e´te´ fait
pour le polycristal Poly60 0 dans les chapitres 3 et 4.
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– apre`s 0,77 dpa : re´gime non-e´lastique te´moignant d’un de´sordre cristallin important. Une
autre e´tude [16] associe cette e´tape a` une e´tape de relaxation des contraintes de manie`re
plastique, par une re´organisation des de´fauts en de´fauts e´tendus. Une e´tude par microscopie
e´lectronique en transmission permettrait de conclure de´finitivement sur ce point.
5.2.2 Comportement e´lastique aux faibles endommagements (de 10−5 a` 0,77 dpa)
Cette section s’inte´resse aux polycristaux implante´s en He a` 60 keV aux faibles endommage-
ments (≤ 0, 77 dpa, soit 20·1015 at/cm2). L’objectif est d’abord de de´terminer si le comportement
me´canique de leur couche implante´e est semblable au cas du polycristal Poly60 0 e´tudie´ dans
les chapitres 3 et 4. A cette fin, les polycristaux Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3, Poly60 4 (cf.
tableau 2.1) ont e´te´ analyse´s a` l’e´chelle microscopique par µ-DRX (cf. tableau 2.8). Le tenseur
G∗ a ainsi pu eˆtre de´termine´ pour un grand nombre de grains a` leur surface. La composante
gxx permettant d’obtenir G a e´te´ de´termine´e par DRX macroscopique (cf. section 2.5.2.1), de
la meˆme manie`re que pour Poly60 0 (cf. section 3.3.3.2.b). L’ajustement du mode`le a ensuite
permis de de´terminer le gonflement libre et le coefficient d’anisotropie dans la couche implante´e.
Ce gonflement libre a e´galement e´te´ de´termine´ a` partir d’analyses macroscopiques : par DRX
en mode θ/2θ (cf. section 4.3.2) et par la me´thode sin2ψ (cf. section 4.3.3). La comparaison faite
avec les valeurs obtenues par µ-DRX est e´galement expose´e dans cette section. Enfin, une de ces
me´thodes est choisie pour comparer le gonflement libre de la couche implante´e avec le gonflement
d’une pastille auto-irradie´e dope´e en 238Pu [37], pour diffe´rentes valeurs d’endommagement.
5.2.2.1 De´termination du gonflement libre a` l’e´chelle microscopique (µ-DRX)
Qualite´ de l’analyse des donne´es obtenues par µ-DRX en mode polychromatique :
Afin d’e´valuer l’efficacite´ de la me´thode d’analyse des donne´es µ-DRX, le nombre de cliche´s sur
lesquels l’ajustement du tenseur G∗ a e´te´ re´ussi, est compare´ au nombre de cliche´s acquis (cf.
section 3.3.3.1.b et tableau 5.1). Plus la fluence est faible, plus le nombre de cliche´s permettant
l’ajustement du tenseur diminue. Il atteint 2% du nombre de cliche´s acquis pour 0,04 dpa (po-
lycristal Poly60 1). En effet, la proce´dure automatique impose une limite infe´rieure de 5 pixels






i de chaque taˆche de diffraction (cf.
section 3.3.3.1.a). Pour la fluence la plus faible e´tudie´e dans cette section (1015 at/cm2, 0,04
dpa), l’e´cart entre ces pics est quasi syste´matiquement infe´rieur a` 5 pixels.
Ainsi, pour des implantations en He a` 60 keV en dessous 1015 at/cm2 (0,04 dpa), la me´thode
de traitement actuelle des cliche´s µ-DRX ne permet pas d’obtenir une statisque suffisante (i.e.
un nombre suffisant de grains ou` le tenseur G∗ peut eˆtre obtenu).
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Polycristal Poly60 1 Poly60 2 Poly60 3 Poly60 4
Endommagement (dpa) 0,04±0,01 0,19±0,04 0,39±0,09 0,77±0,17
Fluence (at/cm2) 1 · 1015 5 · 1015 10 · 1015 20 · 1015
Nombre de cliche´s acquis 612 612 816 816
Nombre de cliche´s analyse´s 14 367 647 663
Ratio 2% 60% 79% 81%
Table 5.1 – Nombre de cliche´s µ-DRX acquis et le nombre de cliche´s µ-DRX analyse´s (permettant l’ajustement
du tenseur Gs) pour chacun des polycristaux.
Forme du tenseur G : Comme pour le polycristal Poly60 0 (cf. section 3.3.3.1.c), l’analyse
des cliche´s µ-DRX re´ve`le que seules les composantes g∗zz, gzy et gzx du tenseur G
∗ sont non nulles.
Les autres sont en moyenne nulles avec un e´cart type de 0,05% de´termine´ sur l’ensemble des
cliche´s de chaque polycristal. De la meˆme manie`re que dans la section 3.3.3.2.b, la composante g∗zz
a e´te´ compare´e avec gzz (ε3) mesure´e par DRX macroscopique. La valeur moyenne et l’e´cart type
de la composante gxx ainsi de´termine´e ne de´passent pas 0,05% (sur l’ensemble des orientations
disponibles en DRX) pour chacun des polycristaux. Pour tous les polycristaux, le tenseur G
caracte´risant la couche implante´e est donc de la forme :








Aux faibles endommagements (< 0,77 dpa), la forme du tenseur G dans la couche implante´e
en He a` 60 keV est donc la meˆme que celle de´termine´e dans le cas du polycristal Poly60 0 (cf.
section 3.3.4).
De´pendance envers l’orientation des grains : Pour chacun des polycristaux Poly60 1,




5) en fonction de l’orientation
des grains est pre´sente´e respectivement dans les figures 5.6 et 5.7 (de la meˆme manie`re que
dans la section 3.4.1). La faible statistique pour le polycristal Poly60 1 (cf. 1er paragraphe
de cette section), empeˆche de lisser ces valeurs dans son cas, contrairement aux polycristaux
Poly60 2, Poly60 3 et Poly60 4. La valeur de ces composantes montre la meˆme de´pendance
envers l’orientation des grains que pour le polycristal Poly60 0 (cf. section 3.4.1). L’intensite´
des de´formations est toutefois diffe´rente.
Concernant les polycristaux Poly60 a, Poly60 b, Poly60 c et Poly60 d, implante´s a` d’encore
plus faibles valeurs d’endommagement (4 · 10−5 - 0,04 dpa), la proce´dure actuelle d’analyse des
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cliche´s µ-DRX ne permet plus de de´terminer les de´formations de la couche implante´e. Cependant,
la composante ε3 peut encore eˆtre mesure´e pour des grains de diffe´rentes orientations par DRX
macroscopique (valeur de ε3 moyenne´e sur tous les grains de meˆme orientation, se trouvant
sur le faisceau incident), sauf pour Poly60 a pour lequel les pics de diffraction de la couche
implante´e ne sont plus de´corre´lables de ceux du substrat. La valeur de ε3 est donne´e pour
diffe´rentes orientations ({1 0 0}, {1 1 0}, {1 1 1}) dans les figures 5.5a, 5.5b et 5.5c pour ces trois
polycristaux (Poly60 b, Poly60 c et Poly60 d). La meˆme de´pendance que pour les polycristaux
Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3, Poly60 3 et Poly60 0 est observe´e en fonction de l’orientation.
Bien qu’il n’y ait pas d’information sur ε4, ε5 et les autres composantes de de´formation, cette
de´pendance sugge`re que le comportement me´canique de la couche implante´e des polycristaux
Poly60 a, Poly60 b, Poly60 c et Poly60 d est aussi en accord avec le mode`le de´veloppe´ sur

















































(c) 1·1015 at/cm2, 0,04 dpa
Figure 5.5 – Evolution de ε3 mesure´e par DRX a` l’e´chelle macroscopique en fonction de l’orientation des grains
({1 0 0}, {1 1 0}, {1 1 1}), pour les polycristaux Poly60 b, Poly60 c et Poly60 d implante´s en He a` 60 keV.
Le comportement me´canique de la couche implante´e est donc le meˆme, a` des intensite´s
de de´formation diffe´rentes, pour tous les polycristaux implante´s en He a` 60 keV a` de faibles
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endommagements. Le mode`le de´veloppe´ pre´ce´demment peut donc eˆtre ajuste´ sur ces diffe´rents
e´chantillons (cf. section 4.3).
Ajustement du mode`le : Le mode`le a e´te´ ajuste´ sur ces 4 polycristaux a` partir des cliche´s
µ-DRX (cf. section 4.3.1). Toutefois, pour le polycristal Poly60 1 (0,04 dpa), seul le gonflement
s/3 a e´te´ ajuste´ du fait du faible nombre de cliche´s pour lesquels G∗ a pu eˆtre de´termine´ : les
constantes C12 et C44 sont fixe´es aux valeurs mesure´es dans l’UO2 vierge [15]. Les composantes
ε3, ε45 calcule´es par le mode`le sont donne´es dans les figures 5.6 et 5.7.
(a) 1·1015 at/cm2, 0,04 dpa (b) 5·1015 at/cm2, 0,19 dpa
(c) 10·1015 at/cm2, 0,39 dpa (d) 20·1015 at/cm2, 0,77 dpa
Figure 5.6 – Evolution de ε3 mesure´e par µ-DRXen fonction de l’orientation des grains, pour les polycristaux
Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3 et Poly60 4 implante´s en He a` 60 keV. Pour chaque polycristal, les re´sultats
mesure´s et calcule´s sont affiche´s dans deux projections ste´re´ographiques se´pare´es. Celle comportant les valeurs
calcule´es par le mode`le a e´te´ retourne´e pour eˆtre mise en vis-a`-vis de celle comportant les valeurs expe´rimentales.
Sur cette dernie`re, les points noirs repre´sentent l’orientation de chacun des grains analyse´s avec succe`s. La valeur
de ε3 a e´te´ lisse´e a` l’aide de Origin [103], sauf pour le polycristal Poly60 1 ou` les grains analyse´s avec succe`s ne
sont pas assez nombreux.
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(a) 1·1015 at/cm2, 0,04 dpa (b) 5·1015 at/cm2, 0,19 dpa
(c) 10·1015 at/cm2, 0,39 dpa (d) 20·1015 at/cm2, 0,77 dpa
Figure 5.7 – Evolution de ε45 mesure´e par µ-DRXen fonction de l’orientation des grains, pour les polycristaux
Poly60 1, Poly60 2, Poly60 3 et Poly60 4 implante´s en He a` 60 keV. La description est identique a` celle de la
figure 5.6.
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Comme pour le polycristal Poly60 0 (cf. section 4.4.1), le tre`s bon accord entre les de´forma-
tions mesure´es dans la couche implante´e et celles calcule´es valide le mode`le pour les polycristaux
implante´s en He a` 60 keV jusqu’a` 0,77 dpa.
5.2.2.2 De´termination du gonflement libre a` l’e´chelle macroscopique
Le mode`le a e´galement e´te´ ajuste´ sur ces 4 polycristaux a` partir des mesures DRX :
– a` partir d’analyses en mode θ/2θ (cf. section 4.3.2) : les raies de diffraction {2 0 0}, {2 2 0},
{2 2 2}, {4 0 0} et {4 4 0} ont e´te´ utilise´es pour cet ajustement.
– a` partir de la me´thode des sin2ψ (cf. section 4.3.3) : les raies de diffraction {5 1 1} et
{4 2 2} ont e´te´ analyse´es et utilise´es pour cet ajustement pour les polycristaux Poly60 1,
Poly60 2, Poly60 3 et Poly60 4. Les raies de diffraction {2 2 0}, {3 1 1} ont e´galement
e´te´ analyse´es et utilise´es pour le polycristal Poly60 4 (cf. tableau 2.7).
Le gonflement de´termine´ avec ces deux me´thodes macroscopiques est confronte´ a` ceux de´-
termine´s a` l’e´chelle microscopique dans le paragraphe 5.2.2.1 pour ces 4 polycristaux Poly60 1,
Poly60 2, Poly60 3 et Poly60 4 dans la figure 5.8. Un tre`s bon accord est observe´ entre les trois
DRX - sin2ψ
DRX - θ/2θ
Figure 5.8 – Evolution du gonflement libre s/3 dans des polycristaux implante´s a` 60 keV Poly60 1, Poly60 2,
Poly60 3 et Poly60 4, calcule´ a` partir de mesures DRX aux e´chelles macroscopique (θ/2θ et me´thode des sin2ψ)
et microscopique.
me´thodes.
Trois aspects diffe´rencient les me´thodes macroscopiques et la me´thode microscopique :
– la statistique est plus faible pour les me´thodes macroscopiques : seules quelques orienta-
tions {h k l} de grains sont utilise´es (associe´es aux pics de diffraction {h k l}), contrairement
a` la me´thode microscopique ou` plusieurs centaines d’orientations sont utilise´es.
– les me´thodes macroscopiques moyennent plusieurs grains par orientation {h k l}, contrai-
rement a` la me´thode microscopique qui de´termine la de´formation dans chaque grain de
manie`re inde´pendante.
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Cependant, les me´thodes macroscopiques sont plus facilement accessibles qu’une me´thode syn-
chrotron telle que la µ-DRX.
5.2.2.3 Comparaison du gonflement sur e´chantillons implante´s et dope´s en e´met-
teurs α
Pre´cisions sur la comparaison : La comparaison va eˆtre faite entre le gonflement libre
dans la couche surfacique implante´e en He d’e´chantillons d’UO2 et le gonflement isotrope et
homoge`ne de pastilles d’UO2 auto-irradie´es dope´es en e´metteurs α.
Les e´chantillons implante´s e´tudie´s dans cette comparaison, sont les polycristaux d’UO2 de
cette the`se, implante´s en He a` 60 keV a` faible endommagement (< 0,77 dpa). L’analyse DRX en
mode θ/2θ ayant e´te´ re´alise´e sur la totalite´ de ces polycristaux (liste´s dans le tableau 2.1), c’est
le gonflement libre de´termine´ par cette me´thode qui est utilise´ par la suite (cf. sections 4.3.2 et
5.2.2.2). Le gonflement libre de monocristaux implante´s a` 20 keV de´termine´ a` partir de mesures
par DRX macroscopique dans une autre e´tude [16] et du mode`le explicite´ dans la section 1.3.2.2
est e´galement utilise´ pour cette comparaison.
Deux e´tudes de pastilles d’UO2 auto-irradie´es, dope´es soit en
238Pu [37] soit en 241Am [47],
peuvent eˆtre utilise´es (cf. section 1.2.3.3). Cependant, seule l’e´tude avec le dopant 238Pu est
compare´e ici. En effet, elle utilise la meˆme technique que celle utilise´e a` l’e´chelle macroscopique
dans cette the`se (DRX macroscopique). Le gonflement mesure´ dans ces pastilles auto-irradie´es
est donc celui de la structure cristalline endommage´e. En revanche, l’e´tude avec le dopant 241Am
utilise une autre technique, qui mesure e´galement la contribution au gonflement des pores pres-
surise´s en He. La comparaison est donc moins e´vidente avec les re´sultats de cette the`se, et ne
sera pas aborde´e ici.
La comparaison est faite entre le gonflement libre de la couche implante´e et le gonflement des
pastilles auto-irradie´es a` de meˆmes valeurs d’endommagement. Ces valeurs ont e´te´ de´termine´es
de la manie`re suivante :
– Pour les polycristaux implante´s en He a` 60 keV (cette the`se) : le calcul des valeurs d’en-
dommagement de la couche implante´e et leur incertitude est de´taille´ dans la section 2.2.2.2.
– Pour les monocristaux implante´s en He a` 20 keV [16] : les valeurs donne´es par les auteurs
de cette e´tude ont e´te´ reprises. Elles ont e´te´ calcule´es par SRIM et en utilisant tre`s proba-
blement la me´thode de´taille´e dans la section 1.2.2.2. Il est e´galement probable que ce soit
la valeur maximale sur le profil en profondeur de l’endommagement qui ait e´te´ choisie.
– Pour les pastilles auto-irradie´es dope´es en 238Pu [37] : les valeurs sont calcule´es par les
auteurs de cette e´tude de la manie`re de´crite dans la section 1.2.2.2.
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Comparaison : La comparaison entre le gonflement libre des polycristaux implante´s en ions
He a` 60 keV et a` 20 keV et le gonflement des pastilles auto-irradie´es dope´es en 238Pu est affiche´e
dans la figure 5.9.
Pastilles (U,Pu)O2
(Staicu et al. 2010)
Implantation en He à 60 keV
(Cette thèse)
Auto-irradiation
Monocristaux {1 0 0}




Implantation en He à 20 keV
Figure 5.9 – Evolution du gonflement libre s/3 dans des polycristaux implante´s a` 60 keV : Poly60 0, Poly60 1,
Poly60 2, Poly60 3, Poly60 4, Poly60 b, Poly60 c et Poly60 d analyse´s par DRX. La comparaison est faite avec
le gonflement obtenu a` partir des mesures de l’e´tude de Debelle et al. [16]. L’e´volution du gonflement dans les
pastilles d’(U,Pu)O2 auto-irradie´es est e´galement donne´ [37].
D’abord, des diffe´rences peuvent eˆtre note´es dans le gonflement mesure´ sur des polycristaux
implante´s dans des conditions identiques, mais sur des instruments diffe´rents. C’est le cas pour
les polycristaux Poly60 1 et Poly60 d d’une part (0,04 dpa) et Poly60 0 et Poly60 4 d’autre
part (0,77 dpa). Ces diffe´rences peuvent potentiellement eˆtre attribue´es a` l’incertitude sur le
comptage des charges de ces diffe´rents instruments.
Ensuite, le bon accord observe´ avec l’e´tude [16] montre que le gonflement libre εs n’est pas
influence´ par la microstructure mono/polycristal de l’e´chantillon (ce qui confirme une pre´ce´dente
observation faite au paragraphe 3.4.3).
Finalement, la comparaison entre le gonflement libre de la couche implante´e et le gonflement
de pastilles auto-irradie´es montre un tre`s bon accord pour diffe´rentes valeurs d’endommagement.
Les diffe´rents e´carts peuvent eˆtre attribue´s a` l’incertitude lie´e au calcul de l’endommagement a`
l’aide de SRIM [35] dans l’e´tude [37]. Cependant, ce bon accord global sugge`re que les de´gaˆts
cre´e´s par l’implantation en He et ceux cre´e´s par auto-irradiation (atomes de recul et particules
α) sont de meˆme nature.
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5.2.2.4 Augmentation de l’anisotropie me´canique de l’UO2 avec l’endommagement
Les constantes C12 et C44 ont e´te´ ajuste´es avec le mode`le sur les polycristaux analyse´s
par µ-DRX sur un nombre suffisant de grains d’orientations diffe´rentes (Poly60 2, Poly60 3 et
Poly60 4). Leur e´volution en fonction de l’endommagement est affiche´e dans la figure 5.10a. Une








































Figure 5.10 – Evolution des constantes C12 et C44 (figure a) et du coefficient d’anistropie me´canique A (figure
b) en fonction de l’endommagement. Les valeurs des constantes C12 et C44 et du coefficient d’anisotropie dans
l’UO2 vierge sont indique´es en pointille´s.
Ces e´volutions se re´percutent sur le coefficient d’anisotropie me´canique A dans la couche
implante´e des polycristaux d’UO2 (e´quation 1.4), affiche´ dans la figure 5.10b. L’e´tude de ce
coefficient est d’autant plus inte´ressante, que l’ajustement du mode`le sur les re´sultats obtenus
par µ-DRX permet de le de´terminer de manie`re absolue (cf. section 4.3.1). Dans ce domaine
d’endommagement (0,19 a` 0,77 dpa), le coefficient d’anisotropie me´canique A de l’UO2 dans la
couche implante´e est plus faible que dans l’UO2 vierge (0,44) et diminue avec l’endommagement.
Autrement dit, l’anisotropie me´canique est plus forte pour l’UO2 endommage´ que pour l’UO2
vierge et augmente avec l’endommagement (entre 0,19 et 0,77 dpa).
5.2.3 Comportement non-e´lastique aux forts endommagements (0,77 a` 2,31 dpa)
Dans cette section, une e´tude pre´liminaire des de´formations dans la couche de´forme´e des
polycristaux implante´s en He a` 60 keV a` de forts endommagements (Poly60 5 a` 1,54 dpa et
Poly60 6 a` 2,31 dpa) est faite a` l’e´chelle microscopique par µ-DRX (cf. section 5.2.1).





sur les cliche´s µ-DRX des polycristaux implante´s a` des endommagements infe´rieurs a` 0,77 dpa
(cf. section 3.3.2) :
– au centre de l’image µ-DRX : il n’y a pas de traine´e diffuse.
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– en pe´riphe´rie de l’image µ-DRX : les traine´es diffuses s’e´talent de manie`re radiale, vers
l’exte´rieur du cliche´ par rapport au pic
→
p i.
A ce jour, aucune proce´dure n’existe pour traiter ces cliche´s de manie`re automatique. En
effet, la forme de ces traine´es diffuses n’est pas adapte´e au fit d’une fonction gaussienne 2D (cf.




i par traine´e diffuse, ce qui revient a` de´terminer
un unique tenseur G∗ pour la couche implante´e. Or, ces traine´es diffuses te´moignent clairement
d’une augmentation des microde´formations, te´moignant de gradients des de´formations impor-
tants.
Toutefois, afin d’avoir une premie`re interpre´tation sur les de´formations a` fort endommage-




i positionne´s manuellement a` l’endroit ou`
les traine´es diffuses atteignent 10% de l’intensite´ du bruit (de´termine´e sur la totalite´ du cliche´
µ-DRX). Cette analyse a e´te´ faite pour des cliche´s µ-DRX collecte´s en mode polychromatique
sur des grains {1 0 0}, {1 1 0}, {1 1 1} et {2 2 7} sur les polycristaux Poly60 5 et Poly60 6.
Les valeurs des composantes de G∗ sont affiche´es dans le tableau 5.2 pour ces diffe´rents grains.
Ces valeurs montrent que le comportement du tenseur G∗ est globalement le meˆme que celui









En outre, ces valeurs baissent avec l’endommagement (entre Poly60 5 et Poly60 6), ce qui
corrobore l’hypothe`se d’une relaxation des de´formations [16].
Toutefois :
– des valeurs non ne´gligeables du cisaillement ε45 sont observe´es pour des grains {1 0 0},
{1 1 0} et {1 1 1}, ce qui n’est pas le cas pour les plus faibles endommagements (cf.
figures 5.7a, 5.7b, 5.7c et 5.7d).
– l’e´cart type sur les composantes gxy, gyx, gyy, gzx et gzy, ne´gligeable aux faibles endom-
magements, peut atteindre de l’ordre de 0,2% (notamment pour le polycristal Poly60 5).
Ces diffe´rences sont donc difficilement interpre´tables a` ce jour.
5.2.4 Conclusions
Le tenseur gradient de de´placement G induit par une implantation en ions He de 60 keV a
e´te´ caracte´rise´ pour 9 valeurs de la fluence, produisant des endommagements allant de 4 · 10−5
a` 2,31 dpa. Il a e´te´ montre´ que pour l’ensemble de ces fluences, le tenseur G conserve la meˆme




gxz2 + gyz2 (ε45) Moyenne des autres
du grain (%) (%) composantes (%)
Poly60 5 : Implantation a` 1,54 dpa (en He a` 60 keV a` 40 · 1015 at/cm2)
{1 0 0} 0,87 0,38 0,01±0,03std
{1 1 0} 1,07 0,32 0,03±0,20std
{1 1 1} 1,29 0,64 -0,01±0,18std
{2 2 7} 0,91 0,43 0,02±0,08std
Poly60 6 : Implantation a` 2,31 dpa (en He a` 60 keV a` 60 · 1015 at/cm2)
{1 0 0} 0,65 0,14 -0,01±0,11std
{1 1 0} 1,03 0,28 0,01±0,04std
{1 1 1} 1,05 0,09 0,01±0,01std
{2 2 7} 0,93 0,67 -0,01±0,04std
Table 5.2 – De´formation g∗zz (ε3) selon la normale a` la surface implante´e et cisaillements
√
gxz2 + gyz2 (ε45)
paralle`les a` cette surface pour des grains {1 0 0}, {1 1 0}, {1 1 1} et {2 2 7} des polycristaux implante´s Poly60 5 et
Poly60 6. La moyenne et l’e´cart type (std) des composantes gxy, gyx, g
∗
yy, gzx et gzy sont e´galement mentionne´s.
L’ensemble des donne´es indique´es dans ce tableau proviennent de mesures µ-DRX.
Pour un endommagement infe´rieur a` 0,77 dpa, une loi de comportement e´lastique peut eˆtre
conside´re´e. Ce re´sultat a e´te´ de´montre´ graˆce a` l’analyse quantitative des mesures DRX (θ/2θ),
sin2ψ et µ-DRX, collecte´es sur les 4 meˆmes disques (pour des endommagements compris entre
0,04 et 0,77 dpa). Dans ce domaine d’endommagement, les valeurs du gonflement isotrope, de
meˆme que les constantes e´lastiques C12 et C44 peuvent eˆtre obtenues. Un excellent accord entre
les valeurs donne´es par chaque me´thode est a` souligner. Pour des endommagements plus faibles
(5 · 10−4 a` 4 · 10−2 dpa), seules les donne´es θ/2θ e´taient disponibles. Dans ces cas, il a e´te´ ve´rifie´
que les variations de ε3 en fonction de l’orientation pre´sentaient le meˆme comportement que
pour des endommagements supe´rieurs (0,04 a` 0,77 dpa) : en d’autres mots, l’anisotropie e´las-
tique de l’UO2 (et donc en re´gime e´lastique) reste ve´rifie´e. Dans ce cas, un gonflement isotrope a
donc aussi pu eˆtre de´termine´, au contraire des constantes e´lastiques. Pour ces endommagements
infe´rieurs a` 0,77 dpa, l’ajustement du mode`le me´canique sur les donne´es µ-DRX sugge`re que
l’anisotropie e´lastique de l’UO2 augmente avec l’endommagement. Ce dernier re´sultat particu-
lie`rement inte´ressant devra eˆtre conforte´ par des mesures comple´mentaires.
Pour des niveaux d’endommagement supe´rieurs (0,77–2,31 dpa), il n’est plus possible de
conside´rer que la couche implante´e suit une loi de comportement e´lastique. Les donne´es µ-DRX
et DRX (θ/2θ) de´montrent cette affirmation. Le taux de microdistorsions apparaˆıt nettement
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supe´rieur a` ces niveaux d’endommagement que pre´ce´demment. Ce comportement est en accord
avec celui des monocristaux d’UO2 implante´s en he´lium 20 keV [16] : les auteurs assimilent ce
stade a` une relaxation plastique des contraintes. Dans ce cas aussi, des e´tudes supple´mentaires
devront permettre d’e´tayer cette hypothe`se.
5.3 Augmentation de l’e´nergie d’implantation : Etude de la va-
riation des de´formations en profondeur
Les fortes variations de l’endommagement en profondeur induites par les implantations a`
500 et 1500 keV (cf. section 2.2.2) sugge`rent que le comportement me´canique de leur couche
implante´e pourrait eˆtre plus complexe que celle d’un polycristal implante´ a` 60 keV. Une premie`re
e´tude des de´formations selon la profondeur est donc faite dans cette partie.
5.3.1 Observation de deux de´formations d’intensite´s diffe´rentes dans la couche
implante´e
5.3.1.1 Mode de de´formation de la couche implante´e
Les polycristaux implante´s en ions He a` 500 keV (Poly500 1, Poly500 2, Poly500 3 et
Poly500 4, cf. tableau 2.1) et a` 1500 keV ont e´te´ analyse´s par DRX de laboratoire (Poly1500 1,
Poly1500 2, Poly1500 3 et Poly1500 4). La raie de Bragg {4 0 0} est montre´e pour les implan-
tations a` 500 keV dans la figure 5.11 et a` 1500 keV dans la figure 5.12. Il est notable que pour les
implantations a` 1500 keV, les pics de diffraction issus du substrat sont relativement peu intenses
du fait d’une pe´ne´tration des rayons X infe´rieure a` la profondeur d’implantation (cf. figure 2.23).
C’est pourquoi le doublet (Kα,1,Kα,2) ne se voit quasiment plus pour les polycristaux implante´s
a` 1500 keV.
Pour ces deux e´nergies d’implantation, aucun effondrement des pics caracte´risant la couche
implante´e n’est observe´. Ceci sugge`re que le re´gime des de´formations serait toujours en mode
e´lastique pour les fluences e´tudie´es (de 1,5 a` 20·1015 at/cm2 pour 500 keV et de 2 a` 40·1015 at/cm2
pour 1500 keV).
5.3.1.2 Identification de deux e´tats de de´formation dans la couche implante´e
Implantation a` 500 keV : L’ajustement des pics de diffraction du polycristal Poly500 4
montre la pre´sence d’un signal (doublet (Kα,1,Kα,2)) provenant du substrat et deux autres si-
gnaux a` des positions angulaires infe´rieures. Ceci est illustre´ pour la raie de diffraction {4 0 0}
dans la figure 5.13a.
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Figure 5.11 – Evolution de la raie {4 0 0} obtenue par DRX macroscopique pour les polycristaux implante´s en
He a` 500 keV de 1, 5 ·1015 a` 30 ·1015 at/cm2 : Poly500 1, Poly500 2, Poly500 3 et Poly500 4. Celle du polycristal
vierge Poly ref1 est e´galement affiche´e en noir.
Figure 5.12 – Evolution de la raie {4 0 0} obtenue par DRX macroscopique pour les polycristaux implante´s
en He a` 1500 keV de 2 · 1015 a` 40 · 1015 at/cm2 : Poly1500 1, Poly1500 2, Poly1500 3 et Poly1500 4. Celle du
polycristal vierge Poly ref1 est e´galement affiche´e en noir.
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La couche implante´e est donc a` l’origine de deux doublets (Kα,1,Kα,2) de diffraction A et
B te´moignant de deux e´tats me´caniques diffe´rents, contrairement aux implantations a` 60 keV
qui ne montrent qu’un seul doublet en plus de celui du substrat (cf. figure 5.2). Chacun de ces
deux e´tats est associe´ a` une source diffe´rente (respectivement A et B) de rayons X diffuse´s sur
le chemin du faisceau incident dans la couche implante´e :
– l’e´tat A est associe´ a` l’e´tat me´canique de la source A du doublet A intense.
– l’e´tat B est associe´ a` l’e´tat me´canique de la source B du doublet B moins intense et a` une
position angulaire 2θ infe´rieure a` celle du doublet A.
La diffe´rence de position angulaire 2θ implique que les e´tats A et B te´moignent de de´formations
d’intensite´s diffe´rentes (plus grande pour l’e´tat B, d’apre`s les e´quations 2.28 et 2.30).
(a)
(b) (c)
Figure 5.13 – Ajustement des doublets (Kα,1,Kα,2) sur les raies {4 0 0} du polycristal Poly500 4 (figure a) et
du polycristal Poly1500 4 (figure b). L’ajustement a` plus hauts angles (raie {6 2 0}) est donne´ pour le polycristal
Poly1500 4 (figure c).
Implantation a` 1500 keV : L’ajustement de la raie de diffraction {4 0 0} obtenue sur le
polycristal Poly1500 4 est donne´ dans la figure 5.13b. Les pics du substrat n’e´tant pas assez
intenses, la raie de diffraction {6 2 0} est e´galement montre´e dans la figure 5.13c.
Ces raies montrent plusieurs doublets (Kα,1,Kα,2) : un doublet associe´ au substrat et un dou-
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blet associe´ a` un e´tat de de´formation A. Pour les raies a` des positions angulaires 2θ supe´rieures,
comme la {6 2 0}, le doublet du substrat devient plus intense car la pe´ne´tration des rayons X
est accrue a` ces positions (cf. figure 2.23). En outre, un doublet te´moignant d’un autre e´tat de
de´formation (B) apparaˆıt e´galement avec l’augmentation de cette profondeur de pe´ne´tration.
Tout comme l’implantation a` 500 keV, deux e´tats me´caniques diffe´rents sont pre´sents dans
la couche implante´e a` 1500 keV :
– un e´tat A associe´ au doublet A,
– un e´tat B associe´ au doublet B, te´moignant de de´formations plus intenses (le doublet de
diffraction est a` une plus faible position angulaire 2θ par rapport a` celui de l’e´tat A).
Il y a cependant une information supple´mentaire par rapport a` l’e´tude de l’implantation a`
500 keV. En effet, le doublet B apparaˆıt pour les raies de diffraction ayant une pe´ne´tration des
rayons X assez grande. Ceci sugge`re que la source B (subissant l’e´tat de de´formation B) serait
plus en profondeur que la source A (subissant l’e´tat de de´formation A). Cependant, la taille
(∼0,5 cm) du faisceau incident en DRX macroscopique, ne permet pas vraiment de conclure
quant a` la nature de ces deux sources. En effet, elle pourrait e´galement provenir de variations
des de´formations en surface de l’e´chantillon (selon ~x et ~y).
5.3.1.3 Confirmation a` l’e´chelle microscopique par µ-DRX : effet de variation des
de´formations en profondeur
Les polycristaux Poly500 4 et Poly1500 4 implante´s respectivement en He a` 500 et 1500 keV
ont e´galement e´te´ analyse´s par µ-DRX. Les zooms sur une des taˆches de diffraction d’un cliche´
µ-DRX acquis au centre d’un grain a` la surface de chacun de ces polycristaux sont pre´sente´s
dans les figures 5.14a (Poly500 4) et 5.14b (Poly1500 4). Le profil d’intensite´ de ces taˆches en
fonction de la position sur le cliche´ indique 3 pics pour ces deux e´chantillons :
– un pic intense provenant du substrat,
– un pic A provenant de la couche implante´e qui subit une de´formation,
– un e´paulement B qui te´moigne d’une de´formation diffe´rente dans la couche implante´e.
Ainsi, les observations faites a` l’e´chelle macroscopique dans la section 5.3.1.2 sont e´galement
valables a` l’e´chelle microscopique.
Ces deux e´tats de de´formations sont observe´s par µ-DRX sur une zone en surface d’environ
1×2 µm2 (taille du faisceau incident). La pe´ne´tration des rayons X pour les deux taˆches illustre´es
dans les figures 5.14a et 5.14b est supe´rieure a` 5 µm. Ces faibles dimensions selon ~x et ~y sugge`rent
que ces deux e´tats A et B ne seraient pas dus a` des variations des de´formations a` la surface
mais selon la profondeur (selon ~z).
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La couche implante´e est donc compose´e de deux couches A et B, de´forme´es de manie`re
diffe´rente. De plus, l’analyse par DRX macroscopique du polycristal implante´ a` 1500 keV sugge`re
que la couche B est en dessous de la couche A (cf. section 5.3.1.2).
(a) (b)
Figure 5.14 – Zooms autour d’une taˆche de diffraction sur un cliche´ µ-DRX obtenu sur le polycristal Poly500 4
(figure a) et Poly1500 4 (figure b). Le profil d’intensite´ est e´galement donne´ sur l’axe (en rouge) reliant les pics




Le profil d’endommagement selon la profondeur est beaucoup plus complexe pour les im-
plantations de polycristaux d’UO2 en ions He a` 500 et 1500 keV, que pour celles a` 60 keV.
Cette discussion a e´te´ mene´e dans la section 2.2.2.2. Il a e´te´ conclu que la couche implante´e
a` 500 et 1500 keV peut globalement eˆtre repre´sente´e par deux couches superpose´es ayant des
endommagements distincts :
– une couche faiblement endommage´e en surface,
– une couche fortement endommage´e en dessous.
Ces couches sont elles-meˆmes sur le substrat non implante´. Cette ge´ome´trie est illustre´e dans la
figure 2.7.
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Dans cette section, il a e´te´ montre´ qu’une couche implante´e a` 500 et 1500 keV est compose´e
de deux couches superpose´es de´forme´es diffe´rement :
– une couche A en surface,
– une couche B en dessous, des de´formations plus intenses.
Il y a donc une tre`s bonne corre´lation de l’e´volution en profondeur des de´formations avec le profil
d’endommagement : le faible endommagement de la couche A induit de plus faibles de´formations,
le plus fort endommagement de la couche B en induit de plus fortes. L’ordre de superposition
des couches A et B, observe´e par DRX de laboratoire sur l’e´chantillon a` 1500 keV, pourrait
toutefois eˆtre confirme´ par une e´tude DRX a` incidence fixe. A la diffe´rence du mode θ/2θ, l’angle
du faisceau incident est fixe´ et le diagramme de diffraction est acquis en faisant varier l’angle
du de´tecteur seulement. Acque´rir des diagrammes de diffraction pour des valeurs croissantes de
l’angle du faisceau incident permettrait d’augmenter la profondeur de pe´ne´tration des rayons X
et donc de faire apparaitre les pics de diffraction issus des couches en profondeur.
5.3.2 De´termination des gonflements dans les deux couches A et B
Dans cette section, la nature des de´formations des couches A et B est e´tudie´e (i.e. les
composantes du tenseur G dans ces deux couches).
5.3.2.1 De´termination des de´formations dans la couche A
Les mesures des composantes du tenseurG∗ dans diffe´rents grains des polycristaux Poly500 4
et Poly1500 4 par µ-DRX sont pre´sente´es dans les figures 5.15 et 5.16. Dans le cas du polycristal
Poly1500 4 implante´ a` 1500 keV, les mesures pre´sente´es ont e´te´ prises au centre des grains,
sur une cartographie faite sur une surface de 60×60 µm2 (cf. tableau 2.8). En effet, de fortes
he´te´roge´ne´ite´s des de´formations sont observe´es sur la cartographie 500×500 µm2, ou` les mesures
sont faites a` des positions ale´atoires a` la surface des grains.







p i (cf. section 3.3.3.1.a). L’e´paulement correspondant a` l’e´tat B n’a pu eˆtre analyse´
par cette proce´dure. Ces re´sultats correspondent donc au comportement me´canique de la couche
A en surface. Son comportement correspond a` celui du mode`le, ou` seules les composantes ε3, ε4
et ε5 ne sont pas nulles. La meˆme de´pendance de ces composantes envers l’orientation des grains
est e´galement observe´e. En effet, apre`s ajustement du mode`le, l’e´cart entre les valeurs mesure´es
et calcule´es de composantes ε3 vaut en moyenne 0,07% et 0,06% pour Poly500 4 et Poly1500 4.
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(a) (b) (c)
Figure 5.15 – ε3 de´termine´e au centre des gros grains de la cartographie 60×60 µm2 sur le polycristal Poly500 4
(figure (a)). ε45 est e´galement donne´e dans la figure (b). Le graphique (c) donne les valeurs de composantes gyx,
gzx, gxy, g
∗
yy et gzy en fonction du nume´ro du grain attribue´ selon l’ordre d’acquisition.
(a) (b) (c)
Figure 5.16 – ε3 de´termine´e au centre des gros grains de la cartographie 60×60 µm2 sur le polycristal
Poly1500 4 (figure (a)). ε45 est e´galement donne´e dans la figure (b). Le graphique (c) donne les valeurs de
composantes gyx, gzx, gxy, g
∗
yy et gzy en fonction du nume´ro du grain attribue´ selon l’ordre d’acquisition.
170
5.3.2.2 De´termination des de´formations dans la couche B
La de´termination des de´formations dans la couche B est rendue plus difficile, du fait de la
faible intensite´ des pics de diffraction qu’elle produit et de leur proximite´ avec ceux produits
par la couche A. Toutefois, la composante ε3 a pu eˆtre de´termine´e par DRX de laboratoire en
mode θ/2θ pour les implantations a` 500 keV, car le doublet (Kα,1,Kα,2) associe´ a` la couche B
est ajustable. Les valeurs de ε3 de´termine´es pour diffe´rentes raies de Bragg sur le polycristal
Poly500 4 sont disponibles dans le tableau 5.3.
Raie de Bragg ε3 (%) dans la couche A ε3 (%) dans la couche B
{4 0 0} 0,61 0,86
{4 4 0} 0,80 1,2
{2 2 2} 0,90 1,4
Table 5.3 – Valeurs de ε3 dans la couche A et la couche B de´termine´es par DRX macroscopique pour diffe´rentes
raies de Bragg pour le polycristal Poly500 4.
Pour des grains de meˆme orientation, les valeurs de ε3 sont effectivement plus fortes pour la
couche B que celles de la couche A de´termine´es par µ-DRX (cf. section 5.3.2.1) et confirme´es
par DRX classique (e´galement affiche´es dans le tableau 5.3).
En outre, la de´pendance de ε3 envers l’orientation des grains est en accord avec le com-
portement de la couche A ou d’une couche implante´e a` 60 keV : sa valeur est petite pour des
grains {1 0 0}, interme´diaire pour des grains {1 1 0} et grande pour des grains {1 1 1}. Ce
re´sultat sugge`re que le mode`le peut e´galement eˆtre ajuste´ sur les de´formations de la couche B.
Cependant, des mesures comple´mentaires permettant de de´terminer les autres composantes de
G a` l’e´chelle microscopique permettraient de conclure.
5.3.2.3 De´termination du gonflement et comparaison avec l’implantation a` 60 keV
et l’auto-irradiation
L’ajustement du mode`le a` partir des mesures DRX en mode θ/2θ (cf. section 4.3.2) a permis
de de´terminer le gonflement libre εs :
– de la couche A et de la couche B des polycristaux implante´s en He a` 500 keV (Poly500 1,
Poly500 2, Poly500 3 et Poly500 4),
– de la couche A des polycristaux implante´s en He a` 1500 keV (Poly1500 1, Poly1500 2,
Poly1500 3 et Poly1500 4).
La valeur s/3 du gonflement libre est donne´e dans la figure 5.17 pour la couche A (500 et
1500 keV) et la couche B (500 keV) en fonction de l’endommagement. La valeur de l’endomma-
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gement de ces deux couches a e´te´ calcule´e selon les me´thodes expose´es dans la section 2.2.2.2,
et sont disponibles dans le tableau 2.4.
Figure 5.17 – Gonflement s/3 des couches A et B des polycristaux d’UO2 implante´s en ions He a` 500 keV
et de la couche A de ceux implante´s a` 1500 keV, de´termine´ a` partir de mesures par DRX macroscopique. Les
gonflements de´termine´s sur des pastilles de (U,Pu)O2 [37] y sont ajoute´s pour comparaison.
Les valeurs du gonflement libre sont semblables en fonction de l’endommagement entre les
couches A et B. Ce re´sultat sugge`re que ces deux couches se comportent de manie`re inde´pen-
dante et que la valeur de leur gonflement libre de´pend au premier ordre de la valeur de leur
endommagement.
Implications sur la nature des de´fauts : Le bon accord observe´ a` 500 keV entre le
gonflement des couches A et B a` meˆme endommagement est riche d’informations sur la nature
des de´fauts cristallins, qui sont responsables de ces de´formations. En effet, le freinage des ions
He implante´s dans la couche A est majoritairement e´lectronique et celui dans la couche B est
majoritairement nucle´aire (cf. figure 2.2b). Or, l’endommagement de la couche A est calcule´
comme celui de la couche B, i.e. en ne conside´rant que les de´fauts cre´e´s par freinage nucle´aire
des ions He. Le bon accord sur le gonflement des deux couches sugge`re donc que les de´fauts
induisant le gonflement a` ces valeurs d’endommagement sont principalement cause´s par freinage
nucle´aire.
Ensuite, un bon accord est e´galement observe´ entre la valeur du gonflement de ces couches
implante´es (de 0,003 a` 0,9 dpa), avec celui d’une pastille auto-irradie´e dope´e en e´metteurs α
et donc e´galement celui d’une couche implante´e en He a` 60 keV a` faible endommagement (cf.
figure 5.9). Ce re´sultat sugge`re donc que les de´fauts induisant le gonflement sont de meˆme nature
pour un endommagement infe´rieur ou e´gal a` 0,9 dpa (et 0,77 dpa pour l’implantation a` 60 keV).
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5.3.3 Conclusions
Les comportements me´caniques des couches A et B des polycristaux implante´s en He a` 500
et 1500 keV sont en accord avec le mode`le de´veloppe´ pour la couche implante´e a` 60 keV (cf.
chapitre 4). Des mesures comple´mentaires sont toutefois ne´cessaires pour conclure au sujet de
la couche B.
Au premier ordre, le gonflement libre de l’une de ces deux couches semble inde´pendant des
de´formations de l’autre couche. En effet, la valeur du gonflement libre d’une couche de´pendrait
principalement de la valeur de son endommagement, calcule´ dans la section 1.2.2.2 a` partir du
freinage nucle´aire des ions He implante´s. Compte tenu des diffe´rents modes de freinage des ions
He dans ces deux couches (e´lectronique pour la couche A, nucle´aire pour la couche B), ce re´sultat
apporte donc e´galement une information importante sur la nature des de´fauts responsables de ces
gonflements : ils sont principalement cre´e´s par freinage nucle´aire des ions He. Cette conclusion est
e´galement valable pour une pastille auto-irradie´e dope´e en e´metteurs α ou une couche implante´e
en He a` 60 keV a` faible endommagement. En effet, leur gonflement sont e´galement comparables
a` celui des couches A (500 et 1500 keV) et B (500 keV) a` meˆme endommagement (au moins
jusqu’a` 1 dpa).
De plus, les de´fauts responsables du gonflement dans ces deux couches semblent eˆtre de
meˆme nature les de´fauts cre´e´s par une implantation a` 60 keV (cf. section 5.2.2.3) ou bien par
auto-irradiation a` de faibles endommagements. En effet, la valeur de leur gonflement libre sont
comparables pour de meˆmes valeurs d’endommagement.
5.4 Augmentation de l’e´nergie d’implantation : Mesure de l’effet
des forces intergranulaires sur les de´formations
Cette section traite de l’influence de la profondeur d’implantation sur l’he´te´roge´ne´ite´ des
de´formations a` la surface d’un grain, et plus particulie`rement entre son centre et ses joints avec
les grains voisins. Les mesures de ces he´te´roge´ne´ite´s sont expose´es et commente´es sur un grain
d’un polycristal implante´ en He a` 500 keV (Poly500 0) et sur celui d’un polycristal implante´ a`
1500 keV (Poly1500 0).
5.4.1 Etude de l’influence de la profondeur d’implantation sur l’effet des
forces intergranulaires par calculs par e´le´ments finis
L’impact de l’augmentation de la profondeur de la couche de´forme´e sur l’he´te´roge´ne´ite´ des
de´formations a` la surface des grains a e´te´ e´tudie´ avec des calculs par e´le´ments finis. Pour cela, le
cas simple d’un grain cylindrique d’e´lasticite´ isotrope a e´te´ utilise´ (cf. figure 5.18). Il est affecte´ du
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module de Young et du coefficient de Poisson de l’UO2 calcule´s dans le cadre isotrope du mode`le
de Kro¨ner (resp. 220 GPa et 0,32) (cf. section 1.2.1.3). Une contrainte constante radiale, i.e.
normale au joint de grain circulaire, est applique´e sur une e´paisseur δh en surface, repre´sentant
la couche implante´e. Cette contrainte repre´sente un diffe´rentiel de contrainte δσ(R) entre les
grains voisins et le grain e´tudie´. Celle-ci peut eˆtre engendre´e par des de´placements dans le plan
(~x,~y) des polycristaux, qui peuvent varier d’un grain a` l’autre selon leur orientation (comme ε4
et ε5) [98]. Le calcul permet de suivre l’e´volution de δσ(r)/δσ(R) dans la couche implante´e en
Figure 5.18 – Sche´matisation du grain cylindrique isotrope subissant un contrainte radiale δσ(R) sur une
e´paiseur δh de la totalite´ de la circonfe´rence de son joint de grain circulaire.
fonction de la distance radiale au centre du grain r. Les parame`tres dimensionnels entrant en
jeu sont le rayon R du grain, l’e´paisseur δh de la couche subissant le diffe´rentiel de contrainte
radiale δσ(R), ainsi que l’e´paisseur totale du grain cylindrique h.
La figure 5.19 montre l’e´volution de δσ(r)/δσ(R) pour les trois implantations ou` h est fixe´ a`
9 µm. L’augmentation de l’e´paisseur de la couche implante´e a` rayon de grain constant provoque
Figure 5.19 – Evolution de δσ(r)/δσ(R) pour diffe´rentes implantations (δh). Le rayon R est fixe´ a` 9 µm et h
a` 9 µm.
dans le grain e´tudie´ :
– une augmentation de l’influence de la contrainte des grains voisins propage´e au centre du
grain. En effet, δσ(r)/δσ(R) augmente de 0,1 a` 0,9 a` r=0 µm pour une e´paisseur de couche
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implante´e de 0,3 µm (60 keV) a` 3 µm (1500 keV).
– un accroissement de la zone voisine aux joints de grains dans le grain e´tudie´, ou` l’influence
des grains voisins est significative. En effet, le pic de δσ(r)/δσ(R) a` proximite´ du joint de
grain (r=9 µm) s’e´tale jusqu’a` 1-2 µm du centre du grain pour 60 keV, 3-4 µm pour 500
keV et 6-7 µm pour 1500 keV.
Au dela` des tendances globales, ce calcul approximatif ne permet pas de discuter plus en avant
les valeurs obtenues. En effet, beaucoup de parame`tres ayant vraisemblablement une influence
sur les de´formations ne sont pas pris en compte : la contrainte est uniquement radiale, une
ge´ome´trie des joints de grains simple est adopte´e, l’orientation des grains n’est pas conside´re´e,
la variation en profondeur des de´formations n’est pas prise en compte. Il permet ne´anmoins de
conclure sur le fait qu’une augmentation de l’e´nergie d’implantation, et donc de la profondeur
de la couche de´forme´e, accroit l’influence des grains voisins sur la de´formation d’un grain. Cette
influence se situe a` la fois a` la proximite´ des joints et a` plus faible mesure au cœur du grain.
Ainsi, si les forces intergranulaires sont ne´gligeables pour l’implantation a` 60 keV, elles
risquent d’augmenter leur influence sur les de´formations pour les implantations a` 500 et 1500 keV.
Cette influence devrait se manifester par des he´te´roge´ne´ite´s des de´formations a` proximite´ des
joints de grains.
5.4.2 Mesure de l’he´te´roge´ne´ite´ des de´formations a` proximite´ des joints de
grains dans des polycristaux implante´s a` 500 et 1500 keV
Des mesures µ-DRX ont e´te´ faites sur de petites surfaces de 60×60 µm2 a` la surface des
polycristaux Poly500 4 et Poly1500 4 (cf. tableau 2.8). Les cliche´s obtenus ont e´te´ analyse´s afin
d’obtenir la valeur des composantes du tenseur G∗ a` chacun des endroits sonde´s. Cette analyse
a e´te´ faite a` la surface d’un grain de chacun de ces deux polycristaux. Les e´volutions des valeurs




3) et gxy sont donne´es pour ces deux grains dans les
figures 5.20 et 5.21.
Implantation a` 500 keV : Pour l’implantation a` 500 keV, des he´te´roge´ne´ite´s supe´rieures a`
0,1% sont observe´es. Par exemple :
– des variations de gyz allant jusqu’a` 0,2-0,3% sont observe´es sur la totalite´ de la surface du
grain (figure 5.21c).
– des variations localise´es de gxz allant jusqu’a` 0,1-0,2% sont observe´es a` ∼2 µm de distance
des joints de grains (figure 5.21b).
– des variations localise´es de gxy allant jusqu’a` 0,1-0,2% sont observe´es a` 2-4 µm de distance
d’un des joints de grains (cf. fle`che bleue de la figure 5.21a).
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– des variations localise´es de g∗zz allant jusqu’a` 0,3% sont observe´es a` 6-7 µm de distance
d’un des joints de grains (cf. fle`che et accolade bleues de la figure 5.21d).
Ces he´te´roge´ne´ite´s sont supe´rieures a` celles observe´es sur le polycristal Poly60 0 implante´ a`
60 keV (cf. figure 4.6). Elles semblent e´galement localise´es a` proximite´ des joints de grains, ce
qui sugge`re que l’influence des forces intergranulaires devient non ne´gligeable sur les de´formations
des grains.
Implantation a` 1500 keV : Pour l’implantation a` 1500 keV, de fortes he´te´roge´ne´ite´s sont
e´galement observe´es a` proximite´ des joints de grains. Des variations des composantes pouvant
atteindre 0,3% sont mesure´es jusqu’a` ∼5 µm des joints grains. En outre, les pics de diffraction
issus de la couche implante´e se scindent en deux jusqu’a` ∼6 µm d’un des joints de grains (en
bleu dans la figure 5.22). Ce phe´nome`ne traduit la pre´sence de deux e´tats de de´formations
distincts dans la couche implante´e, ce qui n’a pas e´te´ observe´ sur le grain implante´ a` 500 keV.
Les he´te´roge´ne´ite´s de de´formation semblent donc plus importantes que pour l’implantation a`
500 keV, et localise´es a` proximite´ des joints de grains.
Discussion : Ces mesures sont faites sur un seul grain pour 500 et pour 1500 keV. La sta-
tistique est donc faible, cependant les he´te´roge´ne´ite´s des de´formations croissantes avec l’e´nergie
d’implantation corroborent les calculs par e´le´ments finis (cf. section 5.4.1) : l’influence de forces
intergranulaires sur les de´formations augmente avec la profondeur d’implantation (et donc l’e´ner-
gie d’implantation).
5.4.3 Conclusions
La couche de´forme´e des polycristaux d’UO2 implante´s en ions He a` 500 et 1500 keV est
compose´e de deux couches superpose´es (cf. section 5.3.2). Ces deux couches subissent des de´for-
mations d’intensite´s diffe´rentes mais qui sont globalement compatibles avec le mode`le de´veloppe´
sur des polycristaux implante´s a` 60 keV a` de faibles endommagements (cf. chapitre 4).
Cependant, cette section montre que les zones d’he´te´roge´ne´ite´s des de´formations a` proxi-
mite´ des joints de grains sont plus importantes que pour des implantations a` 60 keV (cf. sec-
tion 4.2.2.3). Les mesures menant a` ce re´sultat sont corrobore´es par des calculs par e´le´ments
finis, qui pre´disent une augmentation de l’influence des forces intergranulaires avec l’e´nergie
d’implantation (i.e. la profondeur d’implantation).
L’he´te´roge´ne´ite´ des de´formations produites au voisinage des joints de grains par les interac-
tions intergranulaires est ici e´tudie´e sur quelques grains uniquement. Une compre´hension com-
ple`te de ces he´te´roge´ne´ite´s ne´cessite d’une part d’augmenter la statistique en re´alisant des me-
sures sur un plus grand nombre de grains et d’autre part de re´aliser des calculs par e´le´ments finis
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(a) gxy (b) gxz
(c) gyz (d) g
∗
zz
Figure 5.20 – He´te´roge´ne´ite´ des composantes gxy, gxz, gyz et g∗zz du tenseur G∗ a` la surface d’un grain du
polycristal Poly500 4. La zone en gris n’a pas e´te´ caracte´rise´e car un autre grain fin se trouve au dessus du grain
e´tudie´ et subit la majorite´ de l’implantation.
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(a) gxy (b) gxz
(c) gyz (d) g
∗
zz
Figure 5.21 – He´te´roge´ne´ite´ des composantes gxy, gxz, gyz et g∗zz du tenseur G∗ a` la surface d’un grain du
polycristal Poly1500 4.
Figure 5.22 – Zoom sur une taˆche du cliche´ µ-DRX pris sur la partie gauche de la surface du grain du
polycristal Poly1500 4. Les deux pics distincts (~p′A et ~p
′
B) en plus du pic du substrat (~p) te´moignent de deux e´tats
de de´formations diffe´rents dans la couche implante´e.
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plus e´labore´s. Pour ces calculs, la connaissance de la ge´ome´trie des joints de grains en profon-
deur est ne´cessaire. Pour des grains d’un taille de 18 µm, cette ge´ome´trie n’est pas caracte´risable
avec les me´thodes pre´sente´es dans cette the`se et requiert une me´thode de caracte´risation a` 3
dimensions.
5.5 Conclusions
Dans les chapitres 3 et 4, le comportement me´canique d’un polycristal d’UO2 (Poly60 0) a
e´te´ e´tudie´ et mode´lise´ pour un cas relativement simple d’une implantation en ions He surfacique
(a` 60 keV) et a` un endommagement induisant des de´formations e´lastiques intenses (a` 0,77 dpa).
Fort de ces analyses expe´rimentales et de cette mode´lisation, le comportement me´canique de la
couche implante´e a e´te´ e´tudie´ dans ce chapitre pour d’autres implantations en He :
– a` 60 keV a` d’autres fluences d’implantation, afin de voir l’influence de l’endommagement
de la couche implante´e sur les de´formations.
– a` 500 et 1500 keV a` diffe´rentes fluences, afin de voir l’influence de la profondeur d’implan-
tation sur les de´formations.
Influence de l’endommagement (a` 60 keV) : Pour les implantations a` 60 keV, la couche
implante´e adopte deux comportements me´caniques diffe´rents en fonction de l’endommagement.
Pour des valeurs de 0,77 dpa ou infe´rieures, le comportement e´lastique est comparable a` ce-
lui du polycristal Poly60 0 e´tudie´ pre´cedemment, bien que la valeur du gonflement libre soit
croissante avec l’endommagement. En outre, cette valeur est comparable au gonflement isotrope
d’une pastille dope´e en 238Pu auto-irradie´e en particules α. Ceci sugge`re que les de´fauts cre´e´s,
responsables des de´formations, seraient de meˆme nature entre les deux techniques (implantation
& auto-irradiation par dopage en e´metteurs α). Tout comme le dopage en e´metteurs α, l’implan-
tation en ions He a` 60 keV semble donc offrir un moyen d’e´tudier le comportement me´canique
de pastilles use´es lors d’un stockage d’environ 10 et 1 000 (dans le cas de combustibles MOX et
UOX respectivement), i.e. pour un endommagement infe´rieur a` 0,77 dpa (cf. figure 1.7).
L’implantation offre e´galement la possibilite´ d’e´tudier l’e´volution de l’anisotropie e´lastique
de l’UO2 en fonction de l’endommagement jusqu’a` 0,77 dpa. Elle montre une augmentation
de cette anisotropie (baisse du coefficient d’anisotropie) avec l’endommagement, ce qui n’avait
jamais e´te´ observe´ a` ce jour a` notre connaissance.
Pour de plus faibles endommagements (< 0,04 dpa), la proce´dure de traitement des cli-
che´s µ-DRX limite l’analyse des de´formations a` l’e´chelle microscopique. L’ame´lioration de cette
proce´dure pourrait vraissemblablement permettre de repousser cette limite a` de plus faibles en-
dommagements encore et donc permettre d’e´tendre cette e´tude. L’une des pistes consisterait a`
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trouver une alternative au logiciel d’ajustement (Fit2D) des pics de diffractions, qui impose une
distance minimum relativement importante sur le cliche´ entre les pics ajuste´s.
Pour les plus forts endommagements e´tudie´s (> 0,77 dpa), la couche implante´e subit une
augmentation des microde´formations. La de´formation normale a` la surface implante´e (ε3) semble
toujours majoritaire, mais de´croˆıt avec l’endommagement. Cette relaxation des de´formations est
observe´e aussi bien a` l’e´chelle macroscopique qu’a` l’e´chelle microscopique dans chaque grain. Une
autre e´tude a e´galement observe´ cette relaxation a` l’e´chelle macroscopique a` des valeurs proches
(∼ 1-2 dpa) sur des monocristaux d’UO2 implante´s en He a` 20 keV [16]. Les auteurs sugge`rent
que le re´arrangement des de´fauts ponctuels en de´fauts e´tendus pourraient en eˆtre la cause. Tou-
tefois, afin de conclure sur le comportement me´canique des polycristaux lors de cette transition,
ces microde´formations doivent eˆtre analyse´es de manie`re rigoureuse a` l’e´chelle des grains. La
proce´dure de traitement automatique des cliche´s µ-DRX, efficace pour des implantations de
faibles endommagements, n’est cependant pas efficace dans ces cas de forts endommagments. La
re´alisation d’une autre proce´dure est donc ne´cessaire.
Influence de la profondeur d’implantation : Dans les cas moins surfaciques des implan-
tations a` 500 et 1500 keV e´tudie´es dans cette the`se, la couche implante´e est compose´e de deux
couches superpose´es. Ces deux couches semblent avoir un comportement me´canique similaire a`
celui d’une couche implante´e a` 60 keV a` de faibles endommagements. Cependant, la valeur du
gonflement libre diffe`re entre ces deux couches :
– la couche A en surface, faiblement endommage´e, subit un gonflement libre relativement
faible,
– la couche B, plus en profondeur et fortement endommage´e, subit un gonflement libre
relativement fort.
Ramene´ a` de meˆmes valeurs d’endommagement, le gonflement libre de ces deux couches est
comparable. Au premier ordre, ceci sugge`re qu’elles se comportent de manie`re inde´pendante
l’une de l’autre, et que le gonflement libre d’une couche de´pend de son endommagement. D’autre
part, le bon accord observe´ avec le gonflement de pastilles auto-irradie´es et le gonflement libre
d’une couche implante´e a` 60 keV a` de faibles endommagements, sugge`re que les de´fauts cre´e´s
dans ces deux couches sont e´galement de meˆme nature. Toutefois, ces conclusions sont faites au
premier ordre. Afin de pouvoir conclure, d’autres analyses sont donc ne´cessaires, surtout pour
mieux comprendre le comportement de la couche B. En effet, la diffraction dans cette couche
produit des pics de faibles intensite´es et avec des positions angulaires proches de ceux de la
couche A, aussi bien en DRX de laboratoire qu’en µ-DRX, ce qui limite sa caracte´risation.
En outre, l’augmentation de la profondeur d’implantation accroˆıt la taille des zones d’he´te´-
roge´ne´ite´s des de´formations a` proximite´ des joints de grains, alors qu’elle est ne´gligeable pour
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l’implantation a` 60 keV a` faible endommagement. Cette observation rajoute a` la complexite´ du
comportement me´canique d’une couche implante´e en He a` 500 ou 1500 keV. Afin de comprendre
ces he´te´roge´ne´ite´s, d’autres caracte´risations des de´formations doivent eˆtre re´alise´es sur un plus
grand nombre de grains. La caracte´risation des joints de grains en profondeur est e´galement ne´-
cessaire, afin d’obtenir la ge´ome´trie 3D des grains analyse´s. En effet, en plus de l’orientation des
grains dont les de´formations de´pendent, leur ge´ome´trie en profondeur est problement un para-
me`tre cle´ pour comprendre ces he´te´roge´ne´ite´s. Ces caracte´risations permettraient de re´aliser des
calculs pas e´le´ments finis e´labore´s, tenant compte de la ge´ome´trie comple`te des grains. Ces cal-
culs permettraient alors de mieux comprendre l’origine me´canique (interactions intergranulaires)
de ces he´te´roge´ne´ite´s.
La variation des de´formations en profondeur et en surface des grains complique conside´rable-
ment leur caracte´risation dans des couches implante´es en He a` 500 et 1500 keV. Le comportement
me´canique d’une couche implante´e de manie`re plus surfacique (a` 60 keV par exemple) est plus





Ce travail a e´te´ entrepris dans le cadre du stockage a` long terme des combustibles use´s, pour
e´tudier les effets de l’endommagement induit par la de´sinte´gration α, sur la stabilite´ me´canique
des pastilles de combustible. La de´sinte´gration α a e´te´ simule´e par l’implantation d’ions he´lium
dans une fine couche en surface d’e´chantillons d’UO2. Deux points particuliers ont e´te´ regar-
de´s : le gonflement de la couche implante´e, qui a e´te´ compare´ au gonflement d’une pastille de
combustible auto-irradie´e ; et les he´te´roge´ne´ite´s de de´formation a` proximite´ des joints de grains
comme pre´alable a` une future e´tude de leur stabilite´ me´canique en conditions de stockage a` sec.
Les de´formations dans la couche mince implante´e en surface ont e´te´ mesure´es par micro-
diffraction des rayons X en mode Laue. Cette technique non destructive permet de mesurer les
diffe´rentes composantes des de´formations a` l’e´chelle du microme`tre, c’est-a`-dire dans chaque
grain, et meˆme de mesurer les variations spatiales de de´formations a` l’inte´rieur d’un grain.
Dans le cas d’une implantation peu profonde par des ions a` 60 keV, les de´formations sont
quasiment homoge`nes (en profondeur), et cette me´thode s’ave`re tre`s efficace. Les de´formations
se limitent a` trois composantes : une composante ε3(εzz) selon la normale a` la surface implante´e,
et deux composantes de cisaillement ε4(εyz) et ε5(εxz) paralle`lement a` cette surface. Les valeurs
mesure´es de la composante εzz confirment et comple`tent des mesures ante´rieures. En revanche,
la mesure de composantes ε4 et ε5 non nulles est une originalite´ de ce travail. Finalement, il a
e´te´ montre´ que ces trois composantes de´pendent fortement de l’orientation des grains.
Une mode´lisation du comportement me´canique de la couche implante´e a e´te´ e´tablie, qui
reproduit avec pre´cision les mesures dans les diffe´rents grains. Elle est base´e sur :
– la ge´ome´trie du polycristal implante´ : une couche mince de´forme´e sur un substrat e´pais,
– l’anisotropie me´canique de l’UO2,
– un gonflement libre isotrope, uniforme dans tous les grains de la couche implante´e.
Ce mode`le permet d’interpre´ter les mesures de de´formations pour e´valuer deux caracte´ris-
tiques me´caniques de la couche implante´e, le gonflement et le facteur d’anisotropie e´lastique :
– L’e´volution du gonflement en fonction de la dose implante´e, pour des dommages d’ir-
radiation allant jusqu’a` 0,77 dpa, est tre`s comparable a` la dilatation d’une pastille de
combustible auto-irradie´e par dopage. L’implantation aux ions he´lium constitue ainsi une
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alternative a` l’auto-irradiation pour e´tudier les de´formations dans les combustibles use´s
en conditions de stockage de´finitif, jusqu’a` des endommagements repre´sentatifs de 10 ans
de stockage pour le combustible MOX, ou 1000 ans pour le combustible UOX.
La me´thodologie de´veloppe´e de´passe le cadre de l’entreposage et pourrait eˆtre applique´e
a` l’e´tude du gonflement cristallin dans des combustibles (U,Am)O2 sous irradiation. Ces
combustibles (couvertures charge´es en actinides mineurs) sont envisage´s dans le cadre de
la transmutation dans des re´acteurs a` neutrons rapides [107].
La microdiffraction permet une analyse fine des de´formations dans la couche implante´e
a` l’inte´rieur des grains, mais cette me´thodologie ne´cessite un rayonnement synchrotron.
Une me´thode comple´mentaire, base´e sur des mesures macroscopiques de laboratoire, a e´te´
de´veloppe´e, puis utilise´e afin d’e´valuer le gonflement libre isotrope.
– Le mode`le me´canique permet e´galement de mesurer le facteur d’anisotropie e´lastique de
la couche implante´e, qui augmente avec les dommages d’irradiation.
La mode´lisation me´canique a permis, par e´le´ments finis, de calculer l’influence des grains les
uns sur les autres, notamment a` proximite´ des joints de grains. Cette influence augmente avec la
profondeur de la couche implante´e, c’est-a`-dire avec l’e´nergie d’implantation des ions. La mesure
des champs de de´formations a` l’inte´rieur de quelques grains, pour des implantations a` plusieurs
profondeurs, confirme les conclusions des calculs : l’he´te´roge´ne´ite´ du champ de contrainte a` l’in-
te´rieur d’un grain est ne´gligeable pour les faibles implantations (60 keV). Pour une implantation
plus profonde (500 keV), une zone he´te´roge`ne d’environ 3-4 µm autour des joints peut eˆtre me-
sure´e. Pour l’implantation la plus profonde (1500 keV), la zone perturbe´e par les grains voisins
s’e´tend sur une distance encore plus e´leve´e, jusqu’a` concerner le coeur du grain.
Perspectives Plusieurs axes peuvent eˆtre envisage´s pour la poursuite de ce travail.
1. La proce´dure d’analyse des cliche´s peut eˆtre encore ame´liore´e :
La proce´dure actuelle ne permet pas d’interpre´ter de manie`re automatique des cliche´s pour
de tre`s faibles fluences (0,04 dpa pour He 60 keV), car pour chaque taˆche de diffraction le
satellite apparaˆıt trop proche de la taˆche principale. L’e´tude de ces faibles fluences est pour-
tant inte´ressante pour mesurer les constantes d’e´lasticite´ aux faibles endommagements, et
par extrapolation, pouvoir les comparer aux valeurs de la litte´rature mesure´es dans des
polycristaux d’UO2 vierge. La microdiffraction pourrait ainsi offrir une alternative aux
me´thodes de mesures usuelles (ultrasons par exemple).
L’autre limite de la proce´dure actuelle concerne les fortes fluences (> 0,77 dpa). Dans ce
cas, le comportement me´canique n’est plus e´lastique, les cliche´s sont plus difficiles a` inter-
pre´ter, et la mode´lisation me´canique doit eˆtre e´tendue a` un comportement non e´lastique.
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Ces e´tudes a` fortes fluences permettraient d’e´tudier des dure´es de stockage supe´rieures a`
10 ans pour les combustibles MOX et 1000 ans pour les UOX. Un proble`me d’interpre´-
tation e´quivalent se pose pour les implantations en produits de fission (Xe´non, Krypton),
qui simulent l’irradiation en re´acteur. Ainsi, la microdiffraction pourrait eˆtre un moyen
d’appre´hender le comportement me´canique du combustible sous irradiation.
2. Dans les e´tudes sur les he´te´roge´ne´ite´s de de´formation a` proximite´ des joints de grains, la
ge´ome´trie 3D des grains doit eˆtre prise en compte. Pour cela, des techniques synchrotron
existent et pourraient eˆtre applique´es sur des polycristaux d’UO2 (3D-XRD [108, 109],
DAXM (Differential Aperture X Ray Microscopy [70])).
3. Ces travaux ont e´te´ mene´s a` tempe´rature ambiante. Cependant, les tempe´ratures impli-
que´es dans le stockage du combustible use´ sont de l’ordre de 200-300◦C et diminuent avec
le temps. Dans ces conditions, les de´fauts cristallins pourraient potentiellement se recom-
biner, impliquant une relaxation des de´formations. Il paraˆıt essentiel de pouvoir examiner





A.1 Ele´ments de ge´ome´trie
Notations cristallographiques : Un vecteur de coordonne´es (h,k,l) se note avec des crochets
[hkl]. L’ensemble des vecteurs similaires a` celui-ci (permutations et changements de signe permis
sur les coordonne´es de h, k et l) est note´ avec des chevrons : < hkl >.
Un plan est caracte´rise´ par son vecteur normale de coordonne´es (h,k,l). Ce plan est donc note´
(hkl). L’ensemble de plans similaires a` celui-ci (permutations et changements de signe permis
sur les coordonne´es de h, k et l) est note´ avec des accolades : {hkl}.
De´finition du repe`re e´chantillon : L’e´chantillon est affecte´ d’une base orthonorme´e ma-
croscopique (~x,~y,~z), dont l’unite´ sera ge´ne´ralement le micron (µm) (cf. figure A.1b). Le vecteur
~z est normal a` la surface implante´e et s’oppose au sens du faisceau d’ions He de l’implantation.
Les vecteurs ~x et ~y sont dans le plan de la surface de l’e´chantillon. Ils sont arbitrairement de´finis
par rapport a` la base (~xinst,~yinst,~zinst) propre a` l’instrument d’analyse.
De´finition des repe`res cristallin et re´ciproque : Pour un monocristal d’UO2, la base
orthonorme´e directe (~e1, ~e2, ~e3) est de´finie par rapport aux axes de la maille e´le´mentaire cubique
de l’UO2 (cf. figure A.1a). Ge´ne´ralement, l’unite´ de base dans le re´fe´rentiel cristallin direct
est le nombre de parame`tre de maille du mate´riau. La base du re´seau re´ciproque associe´ est
(~e∗1, ~e∗2, ~e∗3), qui est relie´e a` la base directe par le the´ore`me de Bloch :







































Figure A.1 – Illustration de la base cristalline (~e1, ~e2, ~e3) (figure a) et de la base macroscopique (~x, ~y, ~z) (figure
b).
Matrices de passage et Orientation cristalline : La base (~e1, ~e2, ~e3) peut eˆtre lie´e a`
la base macroscopique (~x,~y,~z) par une matrice de passage MP . Cette matrice est e´galement
appele´e matrice d’orientation du re´seau cristallin. Les transformations des coordonne´es d’un
vecteur ~a exprime´es dans la base cristalline vers celles exprime´es dans la base macroscopique et
inversement sont exprime´es dans les e´quations A.3 :













ou` l est le parame`tre de maille du mate´riau (en µm). L’orientation du re´seau re´ciproque peut
e´galement eˆtre de´finie par la matrice d’orientation MQ :




















Etant relie´e par la relation de dualite´ du the´ore`me de Bloch, l’orientation du cristal par rapport
au re´seau direct ou celle par rapport au re´seau re´ciproque sont redondantes.
Dans un polycristal, chaque grain posse`de une base directe (~e1, ~e2, ~e3) et une base re´ciproque
(~e∗1, ~e∗2, ~e∗3) qui lui sont propres. Tous les grains d’un polycristal posse`dent donc chacun une
matriceMP (direct) ouMQ (re´ciproque) permettant de de´finir leurs orientations respectives par
rapport a` la base macroscopique.
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Orientation re´duite (ou vectorielle) : D’autre part, une notation re´duite de l’orientation
existe. Elle consiste a` orienter la base (~e∗1, ~e∗2, ~e∗3) par rapport au seul vecteur ~z de la base
macroscopique. Dans ce cas l’orientation n’est plus une matrice mais un vecteur dont les coor-




3z). Par exemple, un
cristal oriente´ [1 0 0] est un cristal dont ~z a pour coordonne´es (1,0,0) dans le repe`re (~e∗1, ~e∗2, ~e∗3).
Cependant, l’information fixant la rotation de (~x,~y,~z) autour de ~z par rapport a` (~e∗1, ~e∗2, ~e∗3)
est perdue et ne´cessite l’utilisation de la matrice MQ.
Orientation exprime´e avec les 3 angles d’Euler : Le passage d’un repe`re a` l’autre peut
e´galement se de´composer en la succession de 3 rotations. Par convention, le repe`re d’origine est
d’abord tourne´ avec un angle de pre´cession ψE autour de l’axe ~z, puis d’un angle de nutation θE
autour de l’axe ~x, enfin d’un angle de rotation propre ϕE autour de l’axe ~z. Ces trois angles sont
appele´s les angles d’Euler [111]. La matrice de passage MQ de cette combinaison se de´compose
donc en :
MQ = Rz(ϕE) ·Rx(θE) ·Rz(ψE) (A.6)
ou` Rz(ψE), Rx(θE) et Rz(ϕE) sont les matrices de rotation de la pre´cession, de la nutation et




cψ cϕ − cθ sψ sϕ −cψ sϕ − cθ cϕ sψ sψ sθ
cψ cθ sϕ + cϕ sψ cψ cθ cϕ − sψ sϕ −cψ sθ




cψ = cos(ψE), sψ = sin(ψE), cϕ = cos(ϕE), sϕ = sin(ϕE), cθ = cos(θE) et sθ = sin(θE)
A.2 Ele´ments de me´canique
Gradient de de´placement : En me´canique, la de´formation d’un milieu est caracte´rise´e par
un champ de de´placement ~u qui de´place chaque point mate´riel repe´re´ par ~a en un point ~a+~u [98].
Ainsi, pour de petites de´formations, caracte´riser le comportement me´canique signifie de´terminer
































Ce tenseur se de´compose en la somme de deux termes : un tenseur syme´trique de de´formation
ε et un tenseur antisyme´trique de rotation R :















Le tenseur ε peut lui meˆme se de´composer en la somme de deux termes : un tenseur de de´for-
mation hydrostatique diagonal εiso et un tenseur de cisaillement syme´trique de diagonale nulle
εcis :















Notation de Voigt : Les tenseurs de de´formation ε et de contrainte σ peuvent eˆtre e´crits






























et sont relie´s par la loi de Hooke, en faisant intervenir la matrice d’e´lasticite´ C :
σ = C : ε (A.12)
Composante et orientation : Dans ces travaux, les composantes ε3, ε4, ε5, σ1 et σ2 ont
une importance particulie`re. L’influence de la pre´cession ψE sur ces composantes est impor-
tante pour savoir si leurs valeurs peuvent eˆtre affiche´es en projection ste´re´ographique sans perte
d’information (cf. annexe C).
La matrice de transformation Mz(ψE), correspondant a` la pre´cession Rz(ψE) pour passer
l’expression des de´formations en notation de Voigt du repe`re e´chantillon vers le repe`re re´ciproque
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c2 s2 0 0 0 −c s
s2 c2 0 0 0 c s
0 0 1 0 0 0
0 0 0 c s 0
0 0 0 −s c 0







Ainsi, l’influence de la pre´cession ψE sur les composantes ε3, ε4, ε5 est :
ε3(ψE) = ε3(0), (A.14)
ε4(ψE) = cos(ψE) ε4(0) + sin(ψE) ε5(0) = ε45 cos(ψE0 − ψE), (A.15)






5(0), ψE0 = tan
−1(ε4(0), ε5(0)) (A.17)




5 ne de´pendent donc pas de la pre´cession, contrairement a` ε4 et ε5.
La matrice de transformation Nz(ψE), correspondant a` la pre´cession Rz(ψE) pour passer
l’expression des contraintes en notation de Voigt du repe`re e´chantillon vers le repe`re re´ciproque




c2 s2 0 0 0 −2 c s
s2 c2 0 0 0 2 c s
0 0 1 0 0 0
0 0 0 c s 0
0 0 0 −s c 0




Ainsi, l’influence de la pre´cession ψE sur les composantes σ1 et σ2 est :
σ1(ψ) = cos
2(ψ)σ1(0) + sin
2(ψ)σ2(0)− 2 cos(ψ) sin(ψ)σ6(0), (A.19)
σ2(ψ) = sin
2(ψ)σ1(0) + cos
2(ψ)σ2(0) + 2 cos(ψ) sin(ψ)σ6(0), (A.20)
σ6(ψ) = cos(ψ) sin(ψ) (σ1(0)− σ2(0)) + (cos2(ψ)− sin2(ψ))σ6(0) (A.21)




Comple´ments sur le relaˆchement des
gaz
Le relaˆchement d’un gaz pre´sent dans l’UO2 peut eˆtre calcule´ a` partir de sa diffusion D dans
ce mate´riau avec le mode`le de Booth [57, 112]. Ce mode`le conside`re le combustible comme un
ensemble de cristallites sphe´riques de rayon a. L’ensemble de ces cristallites posse`dent donc une










La re´solution de l’e´quation de diffusion du gaz dans ces cristallites pour des temps assez courts
par rapport a` la diffusion D du gaz, montre que la fraction f de gaz relaˆche´ est proportionnelle









Comple´ments sur la projection
ste´re´ographique
La projection ste´re´ographique permet d’exprimer une direction d’un vecteur ~r d’une sphe`re a`
3 dimensions (3D) dans un espace a` 2 dimensions (2D) tout en conservant les angles. Ceci permet
de repe´rer les orientations vectorielles {h k l} de monocristaux ou de grains de polycristaux par
rapport a` ces axes sur un espace a` 2D.
Du vecteur 3D a` la projection ste´re´ographique : Soit (O,~ax,~ay,~az) le repe`re de l’espace









Soit S une sphe`re unite´ de centre O dans cet espace. La projection ste´re´ographique de ~r est
de´finie sur le plan (O,~ax,~ay), e´quatorial a` cette sphe`re. La projection ste´re´ographique de ~r sur







Ces notations sont illustre´es dans la figure C.1.
La 1ere e´tape consiste a` normaliser ~r, afin d’avoir son intersection P avec la sphe`re unite´,
repe´re´e par ~op :
~op =
1√









Figure C.1 – Illustration de la projection ste´re´ographique.
Le point S, repe´re´ par ~os, est l’intersection entre le vecteur −~L reliant P au poˆle de l’he´mi-
sphe`re oppose´ : le poˆle (-) si P est dans l’he´misphe`re contenant le poˆle (+), et inversement. Ce
vecteur −~L est donc de´fini de la manie`re suivante :
– Si ~op · ~ax > 0, alors le poˆle oppose´ est le poˆle (-) et :








– Si ~op · ~ax > 0, alors le poˆle oppose´ est le poˆle (+) et :








































Les projections ste´re´ographiques des vecteurs repe´rant les arreˆtes d’un cube sont montre´es
dans les figures C.2a et C.2b.
Repliement de la projection ste´re´ographique, dans le cas cubique de l’UO2 : De
par ses nombreuses syme´tries, la maille cubique de groupe d’espace Fm3m de l’UO2 permet de
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(a) (b)
Figure C.2 – Projections ste´re´ographiques (figure a) sur le plan e´quatorial (O,~ax,~ay) des vecteurs repe´rant
les arreˆtes d’un cube unite´ (en rouge sur la figure b).
(a) (b)
Figure C.3 – Le “triangle” [100]-[110]-[111] (en rouge) illustre´ dans la projection ste´re´ographique (figure a) et
dans l’espace 3D (figure b).
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ramener tout vecteur d’orientation [h k l] a` une partie de l’espace 3D : un vecteur [h k l] est
e´quivalent a` tout vecteur {h k l} (cf. annexe A). Il en re´sulte que les projections ste´re´ographiques
des vecteurs {h k l} peuvent eˆtre ramene´es a` une portion du plan (O,~ax,~ay). Dans le cas de
l’UO2, tous les “triangles”des figures C.3a et C.3b sont e´quivalents. Par convention, la projection
ste´re´ographique sera toujours ramene´e au“triangle”[100]-[110]-[111] (en rouge sur les figures C.3a
et C.3b).
Affichage de valeurs en projection ste´re´ographique : Il est inte´ressant d’illustrer la
de´pendance de la valeur d’une grandeur de´pendant de l’orientation dans une projection ste´re´o-
graphique. Ces valeurs sont alors exprime´es avec une gamme de couleurs (par exemple). Dans
cette the`se, une telle utilisation est faite pour les composantes des tenseurs de de´formation ε et
de contrainte σ. Cependant, certaines de ces composantes de´pendent de la matrice d’orientation
totale (les trois angles d’euler ψE , θE et φE), et non de l’orientation vectorielle seulement (les
deux 1er angles d’Euler ψE et θE). Dans ces cas, leurs valeurs ne peuvent eˆtre affiche´es en pro-
jection ste´re´ographique sans perdre de l’information. Ainsi, d’apre`s l’annexe A, les valeurs des
composantes ε3, ε45 et σH peuvent eˆtre affiche´es en projection ste´re´ographique, contrairement a`
celles de ε4, ε5, σ1 et σ2.
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Annexe D
Comple´ments sur le dispositif de
µ-DRX
Cette annexe de´taille le calcul pour de´terminer les coordonne´es d’un vecteur de diffusion ~K
d’un rayon diffracte´ a` partir de la position du pic qu’il cre´e sur un cliche´ µ-DRX [98].
Repe`res : Les bases (~x,~y,~z) et (~xcam,~ycam,~zcam) sont respectivement les repe`res de l’e´chantillon
et de la came´ra CCD (cf. figure 2.25). Le point O est le point d’impact du faisceau des rayons
X incidents a` la surface de l’e´chantillon. Le point C est de´fini au milieu de la came´ra CCD et a
pour coordonne´es (xcent,ycent) sur le cliche´ µ-DRX (en pixel).
Changement de repe`re : La matrice de passage entre ces deux repe`res permet d’exprimer


















cos(γ) sin(γ) cos(β + ω) sin(β + ω) sin(γ)
− sin(γ) cos(γ) cos(β + ω) sin(β + ω) cos(γ)










ou` Rx(−β − ω) est la matrice de rotation centre´e sur le point O d’un angle −β − ω, et Rz(−γ)
la matrice de rotation centre´e sur le point O d’un angle γ.
Du vecteur diffuse´ vers un point sur la came´ra : Le point d’impact d’un rayon sur




cam) dans le re´fe´rentiel










, avec zocam = dd
∗ (D.3)
ou` dd∗ est la distance minimale entre la came´ra CCD en millime`tre (cf. figure D.1). Cette
Figure D.1 – Relation entre les distances dd∗ et dd.
distance dd∗ s’exprime en fonction du parame`tre de calibration dd de la manie`re suivante (cf.
section 2.4.2.1) :
dd∗ = dd cos(β) (D.4)
Ainsi, dans le re´fe´rentiel (Ccam,~xcam,~ycam) du cliche´ µ-DRX, ce point a pour coordonne´es








ou` Lp et Lm sont respectivement la largeur de la came´ra CCD en pixel et celle en millime`tre
(Lp = 2048 pixels et Lm = 165 mm).











Vecteur de diffusion : Le vecteur de diffusion ~K associe´ a` ce rayon peut s’exprimer a` partir
des e´quations 2.2 et 2.4 :
~K = ~kout − ||~kout||.~y (D.7)
ou` ~y est le vecteur portant le faisceau incident, de vecteur d’onde ~kin :
~kin = ||~kin||.~y = ||~kout||.~y (D.8)
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+ 1 ~y (D.9)
Inde´termination sur la norme de ~K : Le de´tail du calcul de ~K a` partir d’un pic de
diffraction sur un cliche´ µ-DRX en mode polychromatique montre bien qu’on n’obtient que sa




Comple´ments sur la mesure des
microde´formations par la me´thode
de Warren-Averbach
Un rayon diffracte´ par une famille de plans cristallins n’est pas ponctuel mais posse`de une
certaine largeur angulaire de par la pre´cision de l’instrument qui ne peut eˆtre absolument par-
faite, mais e´galement de par des microde´formations. Contrairement aux de´formations e´tudie´es
a` l’e´chelle macroscopique ou microscopique, elles de´forment le cristal tre`s localement et leur
moyenne s’annule a` plus grande e´chelle. Rigoureusement, les microde´formations sont l’e´cart
quadratique moyen des de´formations a` l’e´chelle nanoscopique. Elles proviennent des contraintes
de´veloppe´es au voisinage proche des de´fauts ponctuels, impurete´s, dislocations, joints de grains
et surfaces [84]. Cette annexe de´veloppe la me´thode de la largeur inte´grale qui est une variante
simplifie´e de la me´thode de Warren-Averbach [84]. Cette dernie`re me´thode exploite l’inte´gration
du pic e´tudie´, en introduisant b (rad/A˚) tel que :
bexp(s) =
∫







ou` I et Imax sont l’intensite´ et l’intensite´ maximale du pic de diffraction {h k l}. Le vecteur ~s









pic hkl I(θ) d2θ
λ Imax
(E.3)
Une partie de l’e´largissement des pics de diffraction est due a` la pre´cision du dispositif
expe´rimental, il faut donc tenir compte de cette contribution. En envisageant un effet de type
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Figure E.1 – Illustration de la me´thode de la largeur inte´grale.
gaussien de la taille des grains et des microde´formations sur l’e´largissement des pics, on obtient :
b2corrige(θhkl) = b
2
exp(θhkl)− b2dispositif (θhkl) (E.4)
Dans le cas de microde´formations engendre´es par les de´gaˆts d’une implantation la valeur de





+ 2π ε∗2 s2 (E.5)
En calculant la valeur de bcorrige pour plusieurs pics de diffraction d’un e´chantillon, on de´duit
une droite qui nous permet d’obtenir le diame`tre moyen des grains D avec l’ordonne´e a` l’origine
et les microde´formations ε∗ avec la pente de cette droite.
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